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1 EINLEITUNG

Um eine schéadliche Bodenveranderung und eine Grundwasserverunreinigung beim Ein-
satz eines neuen Baustoffs auszuschlie3en, wurde das Grundsatzpapier ,Grundséatze zur
Bewertung der Auswirkungen von Bauprodukten auf Boden und Grundwasser* /DIB11/
beim Deutschen Institut fir Bautechnik (DIBt) erarbeitet. Im Teil Il, Kapitel ,Betonaus-
gangsstoffe und Beton®, wird ein Bewertungskonzept fur zementgebundene Baustoffe fest-
gelegt. Dieses Bewertungskonzept fur Festbeton basiert auf dem Langzeitstandtest gemaf
DAfStb-Richtlinie /DAfO5/. Die Feststellung der maximalen zulassigen Freisetzung erfolgte
anhand von Transportmodellierungen im Grundwasser. Das verwendete Modellgebiet ist
in /DIB11/ beschrieben. In dem Modell wurden einige Randbedingungen bzw. Modellpara-
meter (z. B. Bauwerksabmessungen, Bodenbeschaffenheit etc.) festgelegt, die im Rah-
men dieses Projektes noch einmal erlautert werden sollen. Beim Schadstoffeintrag in das
Modellgebiet wurde von einer diffusionsgesteuerten Auslaugung mit einem zeitlich kon-
stanten Diffusionskoeffizienten ausgegangen. Allerdings zeigen zahlreiche vorliegende Er-
gebnisse von Standtests, dass die Freisetzung aus Beton haufig schneller abklingt als es
bei einer diffusiongesteuerten Auslaugung mit konstantem Diffusionskoeffizienten der Fall
ware. Es sollte hier eine ,worst case“-Bedingung gewahlt werden.

Die Konzentrationen der umweltrelevanten Parameter im Grundwasser durfen die Gering-
fugigkeitsschwellen (GFS) der Landerarbeitsgemeinschaft Wasser (LAWA) /LAW04/ am
Ort der Beurteilung nicht Gberschreiten. Gemall GAP-Papier (Grundsatze des vorsorgen-
den Grundwasserschutzes bei Abfallverwertung und Produkteinsatz, /LAWO02/) ist der Ort
der Beurteilung bei einem im Grundwasser eingebauten Bauprodukt die Grenzschicht
zwischen dem Bauteil und dem Grundwasser. Eine kurzzeitige Uberschreitung der GFS in
der diinnen Grenzschicht wird als geringfligig betrachtet. Daher darf die Konzentration im
Grundwasser beim 0. g. Bewertungskonzept kleinrAumig (Schichtdicke 2 m) sowie kurz-
zeitig (Zeitraum 6 Monate) gemittelt werden.

Im Rahmen dieses Projektes wurden Prifdaten aus der Literatur gesammelt und ausge-
wertet, um die Auslaugkinetik realitdtsnaher zu beschreiben. Anhand von Transportmodel-
lierungen wird festgestellt, ob sich die mittlere Kontaktgrundwasserkonzentration beim An-
satz der realitatsndheren Auslaugkinetik verandert, bzw. welche Sicherheiten hier im Kon-
zept enthalten sind.

Erganzend dazu wurde das deutsche Bewertungskonzept im Rahmen dieses Projektes
mit dem niederlandischen Konzept /SQDO07/ verglichen.
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2 DATENBANK ZUM LANGZEITSTANDTEST
2.1 Literatursichtung

In dieser Literaturrecherche wurden Ergebnisse von Langzeitstandtestes an 42 Betonen
und 24 Morteln aus umfangreichen Forschungs- und Materialprufungsprojekten, die im
Zeitraum von 1995 bis 2010 durchgefuihrt wurden, zusammengestellt. Ausgewertet wurden
die folgenden Quellen: /Sch95, Slo01, Bra04, BraO5b, DIB05, Mar05,.Ran06a, Ran06b,
Ran07, Ricl11/. Die Untersuchungen umfassen 23 verschiedene Zemente, 12 Flugaschen
(mit oder ohne Mitverbrennung von sekundaren Brennstoffen), 4 Kesselsande, 3 Fliel3-
mittel und 3 Recyclingmaterialien. Alle in /LAWO04/ definierten, umweltrelevanten anorgani-
schen Parameter sowie pH-Wert, elektrische Leitfahigkeit, Redoxpotential, Natrium, Kalium,
Triethanolamin und TOC (Total Organic Carbon) sind in der Datenbank aufgefuhrt. Die
wichtigsten variierten Randbedingungen sind in Tabelle 1 dargestellt.

Tabelle 1:  Ubersicht der wichtigsten Randbedingungen

Parameter Einheit | Spannweite
1 2 3
W/Zeq - 0,4-0,6
VIO I/m2 40 - 120
Vorlagerungszeit d 28 - 360
Laufzeit des Standtests d 14 -84
pH-Wert (Blindwert des Eluenten) | - 4-10

2.2 Struktur der Datenbank

Die Datensammlung erfolgte mit Hilfe von MS-Excel. Die Datei ,Rohdaten enthalt im Ar-
beitsblatt ,,Allgemeines” die wichtigen Grundinformationen (wie z. B. Quellen, Richtlinien),
die Prufbedingungen (wie z. B. Abmessung, Eluent / Oberflachen-Verhéltnis, Vorlagerungs-
zeit und -klima, Versuchslaufzeit, Intervalle der Wasserwechsel) und Informationen zur
Mischungszusammensetzung (Art und Gehalt von Zementen, Zusatzstoffen, Zusatzmitteln
Gesteinskoérnungen und Wasser). Die Ergebnisse der Eluatanalysen des Standtests und
ggf. die Blindwerte sind in separaten Arbeitsblattern sortiert nach umweltrelevanten Para-
metern enthalten. Die Auswertung der gesammelten Daten erfolgte in separaten, stoffspe-
zifischen Excel-Dateien.
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3 BESCHREIBUNG DER AUSLAUGMECHANISMEN

Fur die Freisetzung der Spurenelemente aus zementgebundenen Materialien sind folgen-
de Mechanismen zu betrachten /Hoh02, Slo87/:

- wash-off-Effekt: Leichtlosliche Substanzen, die sich auf der Oberflache des Probe-
korpers befinden, kbnnen beim ersten Kontakt mit dem Eluenten abgewaschen werden.
Diese Freisetzung ist bei Langzeitstandtests bereits nach kurzer Zeit beendet.

- Auflésung: Sind Komponenten der Matrix in dem Eluenten I6slich, so kommt es zu einer
kontinuierlichen Auflésung von auf3en nach innen.

- Diffusion: Aufgrund des Konzentrationsgradienten zwischen der Porenlésung und dem
Eluenten wird der geldste Stoff durch thermische Eigenbewegung von dem Bereich mit
hoher Konzentration zum Bereich mit niedriger Konzentration transportiert.

- Sorption: Der betrachtete Parameter kann an auf3eren und inneren Oberflachen des
Probekorpers ad- bzw. desorbieren. Es tritt eine Wechselwirkung bzw. ein Gleichge-
wicht zwischen adsorbierten und geldsten Stoffen auf. Bei der Auslaugung kénnen sich
adsorbierte Stoffe aufgrund einer sinkenden Porenlésungskonzentration l6sen. Die ad-
sorbierten Stoffe konnen als Puffer wirken.

- Reaktion: Wahrend des Auslaugprozesses kdnnen chemische Reaktionen auftreten.
Dies kann unterschiedliche Ursachen haben. Zum einen hydratisiert der Probekoérper
wahrend des Standtests weiter. Zum anderen werden durch die Auslaugung die Rand-
bedingungen, wie z. B. pH-Wert, Redoxpotential oder die Konzentrationen anderer Para-
meter in der Porenlésung der ausgelaugten Zone veréandert. Daher kann eine Umwand-
lung der Erscheinungsform des betrachteten Stoffs auftreten, was zu einer Anderung
der Auslaugkinetik fihren kann.

4 MATHEMATISCHE BESCHREIBUNG DER AUSLAUGKINETIK
4.1 Auswaschung

Die Auswaschung bzw. der wash-off-Effekt ist eine kurzzeitige Freisetzung. Sie erfolgt
unmittelbar bei Wasserkontakt. Die kumulative Freisetzung wird daher idalerweise als eine
Konstante angesehen (s. Gleichung (1)). Nach der anfanglichen Freisetzung ist die Frei-
setzungsrate Null.
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Ea=2a 1)

Ea:  kumulative Freisetzung durch wash-off-effect, in mg/m2
a: Konstante, in mg/m2

4.2 Auflésung

Wenn der Eluent kontinuierlich erneuert wird, oder wenn die Eluatkonzentration wéhrend
der Auslaugung im Vergleich zu der Sattigungskonzentration klein bleibt, kann die Freiset-
zungsrate bei einer kontinuierlichen Auflosung annahrend als eine Konstante angesehen
werden. Die kumulative Freisetzung nimmt linear mit der Zeit zu (s. Gleichung (2)).

EL=J. -t (2)

E.:  kumulative Freisetzung bei Auflosung in mg/m?2
t: Zeitins
J.:  Auslaugrate bei Auflésung in mg/(m2-s) (konstant)

4.3 Diffusion
4.3.1 Allgemeines

Diffusionsprozesse werden mit den Fick‘'schen Gesetzen beschrieben. Demnach ist die
Freisetzungsgeschwindigkeit bzw. Freisetzungsrate proportional zum Konzentrationsgra-
dienten (1. Fick'sches Gesetz):

oc
Jp =-D—
D OX (3)

Jo:  Auslaugrate bei Diffusion in mg/(m2-s)
D: Diffusionskoeffizient in m2.s*
Konzentration in mg/m3
Position in m

Die Freisetzungsrate beschreibt den Stoffstrom wahrend der Freisetzung. Durch diesen
Stofftransport andert sich die Konzentrationsverteilung im System (2. Fick'sches Gesetz):
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2
a__ap o @

ot ox ax2
t: Zeitins

Die Konzentrationsverteilung in einem System wird unter Beriicksichtigung der Randbe-
dingungen mathematisch abgeleitet. In diesem Bericht werden die Modelle eindimensional

analysiert.

4.3.2 Basis-Modell: Platten-Modell

Zu Beginn des Diffusionsprozesses ist die diffundierende Substanz bei diesem Modell in
einer beliebigen Menge M an einem Punkt konzentriert (s. Bild 1) /Cra79/.

c {C-AX:M bei x=0
=0
c=0 bei x>0 oder x<0

M= Oj')c(x,t)-dx

—00

v

Bild 1: Schematische Darstellung des Plattenmodells bei Zeitt =0
(M: Stoffmenge (konstant), c: Konzentration bzw. Konzentrationsver-
teilung des betrachten Stoffs, x: Position)

Wenn der Diffusionskoeffizient D konstant ist, so ergibt sich aus den Fick'schen Gesetzen
folgende Beschreibung der orts- und zeitabhangigen Konzentration /Cra79/:

M —x2 /(4D
x? / (4D1) )

L —
2T-D-t

c(x,t) =

Bild 2 zeigt, wie die Substanz mit der Zeit diffundiert und wie sich die Konzentrations-
verteilung andert.
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c/M
1,4 -
s t = 0,05 / D
- = t=0,25/D
...... t=1,25/D
2 3 4
X
Bild 2: Schematische Darstellung der Konzentrationsverteilung

von Platte Modell bei unterschiedlichen Zeitpunkten

4.3.3 Einfaches Zwei-Phasen-Modell

Die Auslaugung aus einem kompakten Bauteil kann in erster Naherung mit zwei unend-
lichen Phasen beschrieben werden. Die Situation zu Beginn der Auslaugung ist in Bild 3
dargestellt:

c=cCp bei x<0
o]
c=0 bei x>0
Co. Konzentration bei t=0, x<0
B (konstant)

Bild 3: Schematische Darstellung der Konzentration beit =0
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Der Punkt x = 0O ist die Phasengrenze zwischen Beton und Wasser. Die Phase bei x<0
wird als Quelle mit der Konzentration co definiert, und die Phase bei x > 0 als Eluent mit
der Konzentration Null. Die Quelle kann in unzéhlige Platten unterteilt werden. Eine be-
liebige Platte A (in Position (-xa)) und ein beliebiger Punkt P (in Position x) sind im Bild 4
dargestellt.

o
A
A
Co
e X
0 P x'
Bild 4: Schematische Darstellung von der

Platte A und der Punkt P beit=0

Die gesamte Stoffmenge in Platte A ist Ax-co. Die Entfernung zwischen Platte A und
Position P betragt xa+x. Die von der aus dieser Platte A diffundierende Substanz ver-
ursachte Konzentration ca bei P kann analog Gleichung (5) wie folgt beschrieben werden:

Co BX —(xa+x)?/(4D1)

CA(X,t) =Tm (6)

Die Konzentration an Punkt P ist eine Summe bzw. ein Intergral von der aus allen Platten
diffundierenden Substanz, d. h. xa = 0 bis .

c(x 1) = e XA TIZADY gy @)

Co OJ?
2«/TT-D-IO

+
Mit n = Xa T X kann Gleichung (7) wie folgt vereinfacht werden:

2]t
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Co (g
cx,)=—= |e -d
2Dt
Durch Integration ergibt sich Gleichung (9), /Cra79/.
Co X
c(x, t) = —Lerfc 9
(=5 [2 mj ©)
Die Definition der Fehlerfunktion ist:
X
2 52
erf(X) =—— | e -do 10
0 =7 £ (10)
erfc(x)= iTe_az -dd =1-erf(x) (11)
\/F X

Die Konzentrationsverteilung ist im Bild 5 dargestellt. Das Bild zeigt, dass die Konzen-
tration an x = 0 immer co/2 betragt.

cl/lcy=1
t=0,05/D
— =t=0,5/D
-==-t=5/D
\} T
2 3 4
Bild 5: Schematische Darstellung der Konzentrationsverteilung

bei unterschiedlichen Zeitpunkten
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Die kumulative Freisetzung ist definiert als die Summe der von x <0 nach x >0 diffun-
dierenden Stoffmenge. Die Diffusionsgeschwindigkeit bei x =0 entspricht der Freiset-
zungsrate. Es qilt:

T D-t
E(t) = -erfc -dx=cq-.]— 12
X { (J tj "V (12)

oc Co D

J)=J(x=0,t)=-D-— == |—
(0=3x=09=-D-| =% (13)

kumulative Freisetzung
J: Freisetzungsrate
Co: Anfangskonzentration in Diffusionsquelle (konstant)
D: Diffusionskoeffizient (konstant)
Zeit
X: Position bzw. Entfernung von Grenzschicht

ot

Zur Auswertung der Standtests werden die Versuchsergebnisse doppeltlogarithmisch tber
der Zeit aufgetragen. Logarithmiert man die Gleichungen (12) und (13), so ergeben sich die
folgenden Geradengleichungen mit den charakteristischen Steigungen von 0,5 bzw. -0,5.

I9(E) = 92“)+|g[ \/gjz%ml (14)
Ig(t) D) g
9(d) =~ g( N ] SRR (15)

Ny, No: Konstanten
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4.3.4 Zwei-Phasen-Modell mit zwei Diffusionskoeffizienten und einer
Grenzflache

Bei dem in Abschnitt 4.3.3 beschriebenen Modell ist der Diffusionskoeffizient in dem
System Uberall gleich und bleibt konstant. Bei der Auslaugung ist jedoch der Diffusions-
koeffizient in der Quelle bzw. im Baustoff deutlich geringer als der Diffusionskoeffizient im
Eluenten (Wasser). Beispielsweise betragt der Diffusionskoeffizient von Chlorid im Wasser
2,03 - 10° m?/s, wahrend er im Beton zwischen 6 x 10 und 6 x 10™"? m?/s liegt /Geh00/.
Dies entspricht einem Faktor von 300 bis 3000. Daher werden im folgenden Modell zwei
Diffusionskoeffizienten eingesetzt. Bei x < 0 gilt der Diffusionskoeffizient Dg, und bei x > 0
Dw (s. Bild 6). Beim Einsatz einer Beschichtung oder beim Auftreten einer karbonatisier-
ten, dichteren Oberflache wird der Stofftransport zwischen Probekérper und Eluent ge-
stort. Zur Abbildung im Modell wird der Parameter h als Durchlassigkeit der Grenzschicht

eingesetzt.
. Cg =Cy bei x>0
=0 {
cw=0Dbeix<0
o _ acw
Ds - 50 =Pw -5
x=0
> D % —h . (cn-
0 Xy DB Ew = h (CB Cw)
Bild 6: Darstellung der Randbedingungen des Modells mit zwei Diffusions-

koeffizienten und einer dichten Grenzschicht (c1: Konzentration bei
X < 0, c2: Konzentration bei x = 0)

Analog zu /Cra79/ ergeben sich die folgenden Gleichungen fur die Konzentrationen im
Baustoff und im Eluenten:
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Co Dw | _(y1% Dg-t-v1-%) X X 16
ci(X,t) = ————— |1+ [ e\l “B V1 %erfc| y44/Dg -t — —erf (16)
19 1+,/DW/DB{ DB{ TEB TS gt 2/Dg -t

B Co X (v22 Dy t-y2-X) X
Co(X,1) = erfc _elr2" bwt=r2Xgrfel 2 v, Dy -t |t (A7)
2040 1+,/DW/DB{ 2Dy -t 2Dyt 2V
Wobei, ylzl 1+ |PB vy = h 11, [Pw
Dg Dw Dw Dg

Co: Anfangskonzentration in Diffusionsquelle (x < 0) (Konstante)

cs. Konzentration in Diffusionsquelle (x < 0)

cw. Konzentration im Eluenten (x > 0)

Dg: Diffusionskoeffizient in Diffusionsquelle (x < 0) (Konstante)

Dw: Diffusionskoeffizient im Eluenten (x > 0) (Konstante)
Durchlassigkeit der Grenzschicht (Konstante)

X: Position bzw. Entfernung von Grenzschicht

t: Zeit

Wenn die Durchlassigkeit der Grenzschicht klein ist, tritt eine Differenz zwischen den
Konzentrationen an den beiden Seiten der Grenzschicht auf (s. Bild 7).

c/cyg=1
—
—
il T \\
Seeeo N\ —1t=5
§~‘\~ \
Sseo — =t=50
3 \~\s~~
\ ~‘~s‘~
N T
i i i \\ } T T
-40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40
X
Bild 7: Schematische Darstellung der Konzentrationsverteilung

bei Modell mit Beschichtung, Dg = 1, Dw = Dg, h =0,05-Dg
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Bei der Auslaugung von zementgebundenen Materialien ist der Diffusionskoeffizient im
Probekorper viel kleiner als im Eluenten (Dg << Dy). Daher bleibt die Konzentration im
Eluenten Uberall niedrig, wenn das Verhaltnis vom Volumen des Eluenten zur Oberflache
des Probekorpers ausreichend grof3 ist (s. Bild 8).

cl/lcy=1

-40 -30 -20 -10 0 10 20 30 40

X

Bild 8: Schematische Darstellung der Konzentrationsverteilung
bei Modell mit Beschichtung, Dg =1, Dw =1600-Dg,
h =0,05-Dg

Fir die kumulative Freisetzung und die Freisetzungsrate gilt:

2. 2.
j--p%*8 :h-co.erfc(h-kD\/f)-eh ‘D! (18)
OX [x=0
t . 2. 2.
E=[J.at=2%0 |1 €0 lermch-kpyi)-e" 0t -1 (19)
5 kp Vr h-k%

1IDB +1IDW
Wobei kp =—F———
P vDg -Dw

In den Bildern 9 und 10 sind E und J graphisch im doppeltlogarithmischen Mal3stab darge-
stellt. Die Auswahl der dargestellten Zeitpunkte erfolgte nach vt-Gesetz. Es ist ersichtlich,
dass beim Vorhandensein einer Grenzschicht keine lineare Beziehung zwischen Ig(E) und
Ig(t) bzw. Ig(J) und Ig(t) vorliegt. Zum Vergleich sind Ausgleichsgeraden gegeben.
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lg (E/cy)
3

y =0,6249x - 0,52

11 R2 = 0,9857
0 4
_1 p a
_2 p ’
-3 ‘ ‘
1 1 3 5

gt
Bild 9: Schematische Darstellung des Ver-

haltens der Freisetzung mit der Zeit,
DB = 1, DW = 1600DB, h= 0,1'DB

0 lg (J/cy)

y =-0,4323x - 0,5466
R2=0,9758

Bild 10: Schematische Darstellung des Ver-
haltens der Freisetzungsrate mit der
Zeit, Dg = 1, Dy = 1600:Dg, h =0,1-Dg

Wenn keine Grenzschicht vorhanden ist, kann die Durchlassigkeit h als unendlich ange-
nommen werden. In diesem Fall sind die Konzentrationen an beiden Seiten der Oberfla-
che gleich (s. Gleichungen (16) und (17)):
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Co

i X = Cg =Cy =————F———
Bei x=0, B W 1+m (20)

In diesem Fall ergibt sich die kumulative Freisetzung E analog zu Gleichung (12), aller-
dings steht anstelle von vD  2/kp bzw. 2,/Dg -Dyy /(JDw ++Dg ), d. h.

2 CO WIDB DW i (21)
\/@-F,IDW T

j_%E__c _ co  +Dp-Dw
ot kpNm-t -t JDg +.Dy

Es zeigt sich, dass die kumulative Freisetzung E proportional zu v/t und die Freisetzungs-
rate J proportional zur 1/¥/tist, wie es auch beim Ansatz eines einheitlichen Diffusions-
koeffizienten der Fall war (vgl. Gleichungen (14) und (15)).

(22)

Wenn Dg wesentlich gré3er als Dy ist, so gilt

VDg -Dw Dp-Dw _
\/@\/_\/_und\/—\/— \/——\/@

(23)

Daher kénnen die Gleichungen (21) und (22) fir die Elution des Baustoffs annahrend wie
folgt geschrieben werden:

E~2.co 2Bt (24)
T
Dg
Jx~cg,| =B 25
0\t (25)

Diese Gleichungen liegen dem DIBt-Konzept zugrunde.
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4.4 Sorption und Reaktion

Die mathematische Beschreibung von Sorption und Reaktion ist zu ergdnzen, wenn sich
diese Prozesse als relevant erweisen. Die Sorption ist stoffspezifisch zu betrachten. Fur
organische Parameter kann die Sorption bzw. Desorption an Zementsteinphasen ein ent-
scheidender Mechanismus sein. Bei anorganischen Parametern hat die Diffusion haufig
groReren Einfluss. Die Sorption von Stoffen an den Behéalterwandungen im Auslaufver-
such wird nicht betrachtet.

Bei chemischen Reaktionen ist zwischen Hydratationsreaktionen und der Anderung der
Erscheinungsform eines umweltrelevanten Stoffes zu unterscheiden. Die Verdichtung des
Porengefliges durch den Hydratationsfortschritt kann mit einer Reduzierung des Diffu-
sionskoeffizienten beschrieben werden (s. Gleichung (26), /Geh00/). Die Anderung der
Erscheinungsform des Parameters muss stoffspezifisch betrachtet werden.

d
D t
—t _ (_Oj (26)
D¢, t
to:  Hydratationsalter der Referenzprobe

t: Hydratationsalter der untersuchten Probe

Di:  Diffusionskoeffizient von der Probe mit Hydratationsalter t (Konstante)

Diffusionskoeffizient von der Probe mit Hydratationsalter t, (Konstante)
d: Konstante

5 AUSWERTUNGSVERFAHREN FUR DEN LANGZEITSTANDTEST

Nach der niederlandischen Norm EA NEN 7375:2004 werden die Ergebnisse des Stand-
tests anhand der kumulativen Freisetzung E ausgewertet (die Bezeichnungen der NEN
wurden analog zu den deutschen Bezeichnungen umgestellt):
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G- V
E = A (27)
E, = iEi (28)
i-1

Ei: Freisetzung im Zeitraum des Elutionsschritts i, in mg/m?

En: kumulative Freisetzung bis einschlief3lich Elutionsschritt n, in mg/m?

ci;  Konzentration des betrachteten Parameters im Eluat des Elutionsschritts i, in mg/I
V:  Volumen des Eluenten, in |

A: ausgelaugte Oberflache des Probekorpers, in m2

Die Freisetzung wird in doppeltlogarithmischem MalR3stab tUber der Zeit aufgetragen, um
den mal3geblichen Freisetzungsmechanismus zu identifizieren. Bei der Berechnung nach
Gleichung (28) werden die einzelnen Datenpunkte von den vorhergehenden Elutions-
schritten beeinflusst. Daher kann bspw. ein anfanglicher wash-off-Effekt zu Verfalschun-
gen in der Steigung der gesamten Ausgleichsgrade fuhren. Daher werden rechnerische
kumulative Freisetzungen E* bestimmt, die einer Extrapolation des einzelnen Elutions-
schritts E; auf den Versuchszeitraum von t = 0 bis t; gemaR vt-Gesetz entsprechen (s.
Gleichung (29)).

* Ju

Ei = Ei N —I (29)
Jt =t

E: rechnerische kumulative Freisetzung fiir Elutionsschritt i in mg/m?

Ei:  Freisetzung im Zeitraum des Elutionsschritts i, in mg/m?

ti: Zeit am Ende des Elutionsschritts i in d
ti.i:  Zeit am Ende des Elutionsschritts (i-1) bzw. am Anfang des Elutionsschritts i in d

Mit dieser rechnerischen kumulativen Freisetzung wird das Auslaugverhalten eines ein-
zelnen Elutionsschrittes ohne Beeinflussung durch die vorhergehenden Elutionsschritte aus-
gedruckt. Wenn jedoch die Auslaugung nicht diffusionskontrolliert ist bzw. wenn das Frei-
setzungsverhalten dem +/t-Gesetz nicht entspricht, ist Ei* fehlerhaft. Daher wird die Aus-
wertung fur die Modellierung gemall dem Kapitel ,Betonausgangsstoffe und Beton* des
DIBt-Grundsatzpapiers mit der Freisetzungsrate J durchgefuhrt.
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E.
J=—o
Lot -ty (30)

Jii  mittlere Freisetzungsrate im Elutionsschritt i, in mg/(m?2-d)

Die Freisetzungsrate entspricht der Geschwindigkeit der Freisetzung. J; ist nach Glei-
chung (30) der Mittelwert der Freisetzungsrate eines Elutionsschritts. Fur die Beschrei-
bung des Auslaugverhaltens mittels J - t- bzw. Ig(J) - Ig(t)-Diagramm ist es notwendig,
Ji einen entsprechenden Zeitpunkt ty; zuzuordnen. Die einfachste Methode ist, ty; als
Mittelpunkt des Elutionsschritts anzunehmen:

i+t

2 (31)

i

Diese Gleichung gilt bei einer linearen Beziehung zwischen J und t. Die vorliegenden Da-
ten zeigen jedoch kein solches Verhalten. Bei Diffusion ohne Grenzschicht tritt ein lineares
Verhalten zwischen Ig(J) und Ig(t) auf (s. Gleichungen (13), (15), (22) und (25)). Der wich-
tigste Faktor zur Abschatzung der Auslaugkinetik ist die Steigung der Ausgleichsgeraden
im Ig(J) - Ig(t)-Diagramm. Daher wird die Freisetzungsrate J beschrieben als:

lgd=f-lgt+Ilgm  bzw.  Jt)=m-t' (32)
f, m: Konstante
Dabher gilt:
1 fj
jJ-dt jm-tf - dt
(f+1 i+ (33)

Jo=J(ty,) = B _t1 i - m & i-1
[ i
-ty t-ty t—tiq f+1 t-t4

Aus den Gleichungen (32) und (33) folgt:

1

f+1 _ f+l f
i -t f
th :( i i~1 J (34)

(f+1)-(t —tig)
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Bild 11 zeigt den Unterschied zwischen der Berechnung von ty; nach den Gleichungen
(31) bzw. (34):

Ig(J) in Ig(mg/(m2d))

0 1
tittieg I R AP A
05 - i T tM'<W
-1
-1,5 -
y =-0,7753x - 1,6033 y =-0,9255x - 1,4503
2 R2=0,9196 R2=0,9691
25
-3 4
'3,5 T T T T T T
-1,5 -1 -0,5 0 0,5 1 1,5 2
Ig(t) in lg(d)
Bild 11: Darstellung des Einflusses der Auswahl von ty;, Daten

aus /Slo01/

Wenn J; Uber der Mitte des Elutionsschrittes aufgetragen wird, liegt der erste Punkt zu weit
rechts, daher fallt die Auslaugrate steiler ab als bei der genaueren Auswertung.

Es muss beachtet werden, dass die vorstehende Auswertungsmethode strenggenommen
nur fir eine lineare Abhangigkeit zwischen IgJ und Igt gilt. Bild 11 zeigt, dass in diesem
Beispiel eine Anderung der Steigung zu beobachten ist. Zunéchst wird eine Steigung von
etwa -0,4 beobachtet. Nach drei Tagen knickt die Gerade ab und die Auslaugrate klingt
schneller ab. Ein solcher Knick ist bei 15 % der gesammelten Daten und auch bei Unter-
suchungen an jungem Beton (Elutionsbeginn im Alter von 1 d) in /Vol12/ aufgetreten. Der
Zeitpunkt, bei dem der Steigungswechsel auftritt, variiert. Zudem sind bei den in der Da-
tenbank gesammelten Standtests i. d. R. nur 6 bis 8 Elutionsschritte durchgeflhrt worden
und die Streuung der Spurenanalytik ist grof3. Daher kann der Knick in der zeitlichen Ent-
wicklung der Auslaugrate nicht genau bestimmt werden. Aus diesen Griinden wird auf die
genauere Auswertung mit zwei Geraden (s. /Vol12/) verzichtet und eine Ausgleichsgerade
fur den gesamten Versuch bestimmt. Diese Ausgleichsgerade Uberschatzt die Freisetzung,
wenn sie Uber die Versuchslaufzeit hinaus extrapoliert wird. Allerdings liegt die Annahe-
rung mit dieser Methode deutlich ndher an den Versuchsdaten als die bisher postulierte
diffusionskontrollierte Auslaugung mit einer Steigung von -0,5.
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Zu beachten ist, dass Gleichung (34) nur fur Steigungen > -1 verwendet werden kann. Im
Versuch kdnnen auch steilere Verlaufe auftreten.

6 AUSWERTUNG DER DATENBANK
6.1 Ubersicht

Das Auslaugverhalten der umweltrelevanten Parameter wurde jeweils in einer separaten
Excel-Datei stoffspezifisch ausgewertet. Die kumulativen Freisetzungen und die Freiset-
zungsraten wurden nach Gleichung (28) und (30) berechnet. Bei Versuchen, deren Aus-
laugzeit 64 d betrug, wurden die kumulativen Freisetzungen nach 56 Tagen (Esgq) linear
interpoliert. Die anhand der Versuchsdaten ermittelten kumulativen Freisetzungen wurden
mit der zulassigen 56-tagigen kumulativen Freisetzungen (zul. Esgq) verglichen (s. Tabelle 2).
Bei Parallelbestimmungen wurde ein Mittelwert fir die Betonmischung berechnet und fur
die weitere Auswertung herangezogen.

Haufig lagen die Konzentrationen der umweltrelevanten Spurenelemente im Eluat unter
der Bestimmungsgrenze. Bei der Auswertung wurden diese Konzentrationen als ,worst
case” in Hohe der Bestimmungsgrenze angesetzt. Wenn die Eluatkonzentrationen einer
Mischung bei tUber 40 % der Elutionsschritte unter der Bestimmungsgrenze lagen, wurde
der Versuch bei der statistischen Auswertung nicht beriicksichtigt. Die Gesamtfreisetzung
ist in Tabelle 2, Spalte 8 und 9, mit “<* bezeichnet. Die zuldssigen kumulativen Freisetzun-
gen umweltrelevanter Parameter (zul. Eseq) wurden analog zum Auswertungskonzept in
/DIB11/ anhand der Geringfugigkeitsschwelle (GFS) der jeweiligen Parameter wie folgt be-
rechnet:

zul. Essg = GFS / 0,97 (35)
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Tabelle 2:  Gegenuberstellung der zuldssigen Freisetzung zul. Esgg mit den gesammel-
ten experimentellen Daten von Betonen und Morteln mit unterschiedlichen
Zusammensetzungen

Parameter GFS zul. Eseq Anzahl Eseamw | Esedmedian | Esedmin. | Esedmax.
/ILAWO04/ Gesamt Aus-
wertbar
po/l mg/m2 - mg/m2 mg/m2 mg/m2 mg/m2
1 2 3 4 5 6 7 8 9
Antimon (Sb) 5 5,2 22 8 - - 0,2 2,0
Arsen (As) 10 10,3 32 11 - - <0,01 7,4
Barium (Ba) 340 351 28 28 42,1 38 2,7 123,3
Blei (Pb) 7 7,2 55 36 0,75 0,44 0,02 6,9
Bor (B) 740 763 o* 0 - - - -
Cadmium (Cd) 0,5 0,52 31 18 - - <0,01 <0,48
Chrom (Cr)** 7 7.2 65 58 2,6 1,4 0,3 21,8
Cobalt (Co) 8 8,2 31 15 - - 0,1 1,4
Kupfer (Cu) 14 14,4 50 46 2,38 0,66 0,2 22,2
Molybdan (Mo) 35 36,1 42 16 - - 0,03 6,4
Nickel (Ni) 14 14,4 31 21 1,44 0,93 <0,1 12,5
Quecksilber (Hg) 0,2 0,21 17 0 - - <0,01 <0,12
Selen (Se) 7 7.2 18 4 - - <0,3 2,2
Thallium (TI) 0,8 0,82 37 19 - - < 0,002 0,99
Vanadium (V) 4 4,1 44 39 2,17 1,67 <0,01 9,8
Zink (Zn) 58 59,8 53 47 3,44 2,06 0,1 20,1
Chlorid (CI') 250000 | 257732 26 26 869 541 90 6194
Cyanid (CN) 5 5,2 5 0 - - <1,0 <25
Fluorid (F) 750 773 8 0 - - <48 <64
Kalium (K") - - 51 51 13231 11124 2442 60866
Natrium (Na") - - 51 51 2366 1066 323 13844
Sulfat (SO42') 240000 | 247423 52 52 2603 822 34 34779
TOC - - 12 12 1267 226 79 6880
Triethanolamin - - 10 6 10,3 7,75 <35 33,0
* In der Datenbank liegen keine Daten von Bor vor

**: laut /LAWO4/ gilt die GFS 7 pg/l fur Cr llI, die zu vergleichenden Freisetzungen sind flr Crges.

Esea,mw:

E56d,Median:

E56d,min:

E56d,max:

Mittelwert der kumulativen Gesamtfreisetzung aller in der Datenbank enthaltenen
zementgebundenen Baustoffe

Medianwert der kumulativen Gesamtfreisetzung aller in der Datenbank enthaltenen
zementgebundenen Baustoffe

Minimalwert der kumulativen Gesamtfreisetzung aller in der Datenbank enthaltenen
zementgebundenen Baustoffe

Maximalwert der kumulativen Gesamtfreisetzung aller in der Datenbank enthaltenen
zementgebundenen Baustoffe
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Die mittleren kumulativen Freisetzungen der umweltrelevanten Parameter (Esggmw) Sind
deutlich kleiner als die zulassigen (zul. Eseq). Die maximalen kumulativen Freisetzungen
(Eseamax) der meisten umweltrelevanten Parametern sind ebenfalls kleiner als die zulas-
sigen Freisetzungen. Ausgenommen sind Chrom, Kupfer, Thallium und Vanadium, bei de-
nen zul Esgg von den Maximalwerten Uberschritten wird. Am 31.10.2012 wurde ein neuer
Arbeitsentwurf der sog. Mantelverordnung /BMU12/ fertiggestellt. In Artikel 1 sind far
Cadmium und Quecksilber verscharfte Prifwerte angegeben (Cd: 0,25 ug/l, Hg: 0,05 ug/l).
Wenn diese Prifwerte zugrunde gelegt werden, sind die Bestimmungsgrenzen einiger
Datensatze zu hoch. Allein durch die Summierung der Bestimmungsgrenze wird die
zulassige Freisetzung zul. Eseq (Cd: 0,258 ug/l, Hg: 0,052 ug/l) Gberschritten (s. Tabelle 2).

Es ist zu hinterfragen, ob die Ergebnisse der Datenbank trotz der sehr unterschiedlichen
Zusammensetzung der zementgebundenen Baustoffe einer statistischen Grundgesamtheit
angehdren. Dies wurde am Beispiel von Chrom und Kupfer Uberprift. Als statistische Ver-
teilung wurde die Log-Normalverteilung angenommen. Daher wurden die 56-tagigen kumu-
lativen Gesamtfreisetzungen logarithmiert und geprift, ob In(Esgg), der Normalverteilung
entspricht. Datensatze, bei denen die Eluatkonzentrationen bei tUber 40 % der Elutions-
schritte unter der Bestimmungsgrenze lagen, wurden bei dieser Prifung nicht bertcksich-
tigt. Bei Chrom sind dies 7 Datenséatze mit Eseq = < 1,92 (h6chste Bestimmungsgrenze)
und bei Kupfer 4 Datensatze mit teilweise sehr hohen Bestimmunsgrenzen (Esgq = < 18,6,
<10,08, < 10,4 und < 0,29). Die statistische Verteilung der In(Esgg) ist in Bildern 12 und 13
dargestellt. Die Klassen wurde nach DIN 53804-1:2002-04 eingeteilt. Gemal dem x2-Test
(s. 13oh79/) entspricht die Verteilung von In(Esgg) bei Chrom der Normalverteilung und bei
Kupfer nicht. Dies ist darauf zurtickzufihren, dass fur Kupfer bei vier Mischungen erhdhte
Freisetzungen gefunden wurden. Diese Datensatze stammen aus Zulassungsversuchen.
Die erhohten Kupferkonzentrationen wurden in der entsprechenden Sitzung des zustandi-
gen Sachverstandigenausschusses diskutiert, die Ursache fur die erhéhten Werte konnte
jedoch nicht festgestellt werden. Der Mittelwert aller tbrigen Kupferfreisetzungen betragt
0,75 mg/m?, die Spannweite ist 0,20 — 4,06 mg/m2.
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Bild 12: Darstellung der Verteilung von 56-tagigen kumulativen
Gesamtfreisetzungen (Esgq) unterschiedlicher Zusammen-
setzungen von Chrom

6 Haufigkeit
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IN(Esgq) IN IN(Mg/m?)

Bild 13:

Darstellung der Verteilung von 56-tdgigen kumulativen

Gesamtfreisetzungen (Esgq) unterschiedlicher Zusammen-

setzungen von Kupfer
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6.2 Abgleich der Datenbank mit dem niederlandischen Baustoff-
monitoring

In /Hof08/ sind statistische Auswertungen von Auslaugversuchen unterschiedlicher Bau-
stoffe aus den Jahren 2003-2006 beschrieben. Die Daten wurden in den Niederlanden im
Rahmen des Baustoff-Monitorings generiert. Die monolithischen Baustoffe wurden nach
NEN 7345 gepruft. An zementgebundenen Baustoffen sind -Transportbeton, Betonfertig-
teile, Mdrtel, Huttensandmischung und Faserzementplatten enthalten. Zum Vergleich mit
der in diesem Projekt aufgestellten Datenbank wurden die 64-tdgigen Freisetzungen der
obengenannten Baustoffe werden nach vt-Gesetz auf Esgg umgerechnet (s. Tabelle 3).
Die maximalen und minimalen kumulativen Freisetzungen werden mit der Auswertung der
Datenbank verglichen. Die Freisetzungen aus Transportbeton, Betonfertigteilen, Morteln und
Faserzementplatten zeigten keine signifikanten Unterschiede. Daher wurde nur der Median-
wert von Betonfertigteilen in Tabelle 3 aufgenommen. Die Freisetzungen von Selen, Vana-
dium, Zink, Chlorid und Sulfat aus den Huttensandmischung sind hoher als aus anderen
zementgebundenen Baustoffen, fur eine statische Auswertung ist die Stichprobe der Hitten-
sandmischung jedoch zu klein (1 bis 6 Datensatze).

Aus Tabelle 3 ist ersichtlich, dass die Medianwerte der niederlandischen Betonfertigteile
fur die Stoffe Sulfat, Vanadium, Arsen, Nickel, Cobalt und Blei um Faktor 2 bis 5 héher lie-
gen als die Medianwerte der in dieser Datenbank gesammelten Standtests. Der niederlan-
dischen Auswertung liegen tuber 80 Einzelproben zu Grunde. Leider kdnnen die Ergeb-
nisse nicht in die Datenbank Ubernommen werden, da in der Quelle keine Einzelergeb-
nisse angegeben sind.
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Tabelle 3:  Gegeniberstellung der Gesamtreisetzung Esgq aus der Datenbank mit /Hof08/,
Angabe in mg/mz
Parameter Daten aus Datenbank Daten aus /Hof08/ (umgerechnet)
Median | Emin | Emax | Median” | Emin? | Emax” | Emax”
1 2 3 4 5 6 7 8
Antimon (Sb) < 0,56 0,2 2,0 0,27 0,1 2,1 2,1
Arsen (As) 043 | <001| 74 1,34 0,4 14,0 14,0
Barium (Ba) 38 2,7 123,3 34 4,7 476 476
Blei (Pb) 0,62 0,02 6,9 3,37 0,91 4,5 4,5
Cadmium (Cd) - <0,01 | <0,48 0,07 0,01 0,47 0,47
Chrom (Cr) 1,53 0,3 21,8 2,06 0,5 25,3 25,3
Cobalt (Co) 0,53 0,1 1.4 1,96 0,5 2,7 2,7
Kupfer (Cu) 0,72 0,2 22,2 1,34 <0,47 4.7 4,7
Molybdan (Mo) <0,48 0,03 6,4 0,67 0,20 4,6 4,6
Nickel (Ni) 0,98 <0,1 12,5 3,37 0,9 4,5 4,5
Quecksilber (Hg) - <0,01 | <0,12 0,67 0,196 4,58 4,58
Selen (Se) < 0,56 <0,3 2,2 0,13 0,0 0,2 0,92
Vanadium (V) 1,58 <0,01 9,8 4,21 0,9 16,8 90,7
Zink (Zn) 1,89 0,1 20,1 3,37 0,9 18,7 80,4
Chlorid (CI) 541 90 6194 195 47 2712 14967
Fluorid (F) - <48 < 64 35 20 624 624
Sulfat (SO4%) 822 34 34779 1812 467 37417 | 38352

1) Auswertung von Betonfertigteilen aus /Hof08/

2) Auswertung aller zementgebundenen Baustoffe aus /Hof08/
3) Auswertung von Transportbeton, Betonfertigteilen, Morteln und Faserzementplatten (ohne HUS-Mischung)

6.3 Auswertung der Datenbank im Hinblick auf die Auslaugkinetik

Zur Bestimmung der Auslaugkinetik wurde die Steigung nach Gleichungen (34) angepasst.
Versuche, bei denen die Eluatkonzentrationen bei tber 40 % der Elutionsschritte unter der
Bestimmungsgrenze lagen, wurden als nicht auswertbar eingestuft, d. h. bei solchen Ver-
suchen wurde keine Steigung angepasst. Bei den auswertbaren Versuchen wurden die
Konzentrationen, die bei der Analyse unter Bestimmungsgrenze lagen, in Hohe der Be-

stimmungsgrenze angenommen. Fur Bor, Quecksilber und Fluorid lagen keine auswert-

baren Prifdaten vor.
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Tabelle 4: Datenbankauswertung: angepasste Steigungen in den IgJ-Igt Diagrammen
Parameter Anzahl | Mittelwert | Median | min. | max. | Variationskoeffizient”
- - lg(mg/(m?d)) / Ig(d) %
1 2 3 4 5 6 7
Antimon (Sb) 8 -0,65 0,64 | -0,80 | -0,48 15
Arsen (As) 14 -0,57 -0,59 -0,85 -0,35 24
Barium (Ba) 637 -0,59% -0,61 | -0,79 | -0,25Y 21
Blei (Pb) 59°) -0,72% -0,72 | -1,00 | -0,30? 199
Cadmium (Cd) 8 -0,67 0,65 | -0,89 | -0,41 21
Chrom (Cr) 108 -0,65 -0,65 -0,86 -0,39 17
Cobalt (Co) 26 -0,65 -0,64 -0,87 -0,50 16
Kupfer (Cu) 84% -0,68% -0,68 | -0,93 | -0,40” 17%
Molybdan (Mo) 18 -0,74 -0,80 -0,84 -0,56 13
Nickel (Ni) 26 -0,65 -0,72 -0,96 -0,15 32
Selen (Se) 18 -0,61 -0,65 -0,86 -0,36 29
Thallium (TI) 157 -0,667 -0,65 | -0,69Y | -0,65Y 2%
Vanadium (V) 67 -0,55 -0,61 -0,85 -0,05 37
Zink (Zn) 90 -0,70 -0,69 -1,01 -0,38 22
Chlorid (CI") 40 -0,69 -0,63 -1,65 -0,23 41
Cyanid (CN") 3 -0,79 - -1,15 | -0,56 33
Kalium (K") 102 -0,66 -0,64 -1,09 -0,36 17
Natrium (Na®) 103 -0,63 061 | -0,80 | -0,40 15
Sulfat (SO42') 90 -0,64 -0,68 -1,30 -0,31 27
TOC 18 -0,61 -0,60 -0,78 -0,32 16
Triethanolamin 6 -0,69 -0,68 -0,80 -0,65 7

Die AusreifRer wurden gemaf .Auf3reil3ertest nach Dixon (fir n < 30) bzw. nach Grubbs (n = 30) nach DIN
53804-1:2002-04, aussortiert:

1) AusreiBer (-0,14)

2) Ausrei3er (-0,22)

3) Ausreil3er (-0,00 und -0,17)

4) Ausreil3er (-0,47, -0,59, -0,61, -0,82 und -1,01)

5) Variationskoeffizient aller enthaltenen zementgebundenen Baustoffe.

Theoretisch liegt die Steigung fur eine diffusionskontrollierte Auslaugkinetik bei -0,5. Die in
Tabelle 4 dargestellten Mittelwerte der Steigungen umweltrelevanter Parameter sind alle
kleiner als -0,5 d. h. die Freisetzungsraten umweltrelevanter Parameter klingen normaler-
weise schneller ab als bei einer diffusionskontrollierten Kinetik mit konstantem Diffusions-
koeffizienten. Die ermittelten Freisetzungsverlaufe der Datenbankwerte sind im Anhang B
vollstandig zusammengestellt.

Die Auslaugung von Natrium und Kalium zeigt bei allen Prufdaten im IgJ-lgt Diagramm ein
nahezu lineares Verhalten (s. Bild 14). Im Mittel ergab sich bei Natrium eine Steigung
von -0,63 und bei Kalium von -0,66 (s. Tabelle 4). Aufgrund ihrer geringen Einbindung in
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die Hydratationsprodukte des Zements ist bei diesen Stoffen von einer diffusionskontrol-
lierten Auslaugung auszugehen (vgl. /Vol12/). Da beide Stoffe einen steileren Abfall als
-0,5 zeigen, ist davon auszugehen, dass sich der Diffusionskoeffizient im Verlauf der Zeit
durch Hydratationsprozesse verringert.

4o lg(J) in Ig(mg/(m?2d)) ‘0 lg(J) in Ig(mg/(m2d))
’ y =-0,527x + 2,6865 ' y =-0,6109x + 2,8044
35 - R2=0,9734 35 - R2=0,9774
3,0 4 3,0 4
2,5 4 2,5 A
2,0 - 2,0 -
K

1,5 T T T 1,5 T T T

-2 -1 0 1 2 -2 -1 0 1 2

lg(t) in Ig(d) lg(t) in Ig(d)

Bild 14: Beispielhafte Darstellung des Auslaugverhaltens von Natrium und Kalium,
Daten aus /Sch95/

Bei den Spurenelementen ist die Auslaugkinetik nicht einheitlich. Dies kann z. T. auf die
niedrigen Eluatkonzentrationen und die grof3e Messstreuung zurtickgefuhrt werden. Nur
bei Barium, Blei, Chrom, Kupfer, Vanadium und Zink Uberschreiten die Eluatkonzentra-
tionen i. d. R. die Bestimmungsgrenze. Vermutlich hat Diffusion bei der Auslaugung von
Barium und Chrom einen gro3en Einfluss. Die Steigungen von Blei, Kupfer, Vanadium und
Zink streuen sehr stark. In einem Forschungsbericht sind Untersuchungen mit dem DSL-
Test des CEN/TC 351 /CENO09/ beschrieben /Ricl11/. Die Eluate wurden nach 0,08, 1,
2,25, 8, 14, 15, 28 und 36 Tagen komplett gewechselt, d. h. nach einer 6-tagigen Aus-
laugung im flinften Elutionsschritt erfolgte ein verklrzter, eintagiger Elutionsschritt. Wenn
die Auslaugung diffusionskontrolliert ist, sollte die Konzentration in dem sechsten Elutions-
schritt deutlich niedriger sein als im flinften Elutionsschritt (vgl. Gleichung 21). Die Ergeb-
nisse aus /Ricll/ zeigen jedoch, dass die Konzentrationen von Blei, Kupfer und Zink in
den sechsten Eluaten ahnlich hoch lagen wie die in den flnften. Bei manchen Versuchen
waren sie sogar hoher. Das bedeutet, dass die Auslaugung von Blei, Kupfer und Zink
wahrscheinlich nicht allein von Diffusion kontrolliert wurde.
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Vanadium zeigt ein besonderes Auslaugverhalten. Viele Versuche weisen eine flachere
Steigung als -0,5 auf oder zeigen Freisetzungsraten, die zunachst relativ steil abfallen,
dann abflachen und z. T. sogar wieder ansteigen (s. Bild 15). Offenbar ist Diffusion bei der
Vanadiumauslaugung nicht maf3gebend. Vermutlich hat der pH-Wert des Eluats Einfluss
auf die Vanadiumauslaugung, allerdings wurde kein eindeutiger Zusammenhang bei der
Auswertung der gesammelten Daten gefunden.

lg(J) in Ig(mg/(m2d)) 05 lg(J) in Ig(mg/(m2d))
o y =-0,7563x - 0,2987 ' . y =-0,6974x - 0,3601
0.0 1 R2=0,9384 0.0 - R2=0,9374
-0,5 - -0,5 -
-1,0 1 1,0 -
* L 4
-1,5 1 -1,5 -
Y ¢ Y

-2,0 . - -2,0 . .

1 0 1 2 -1 0 1 2

Ig(t) in lg(d) [g(t) in Ig(d)
Bild 15: Beispielhafte Darstellung des Auslaugverhaltens von Vanadium, Daten
aus /Bra04/

7 BESCHREIBUNG DER KONZEPTE ZUR BEWERTUNG DER

AUSLAUGUNG IM LANGZEITSTANDTEST
7.1 DIBt-Bewertungskonzept
7.1.1 Allgemeines

Nach DIBt-Bewertungskonzept miussen die Konzentrationen umweltrelevanter Stoffe im
Grundwasser am Ort der Beurteilung die Geringfligigkeitsschwellen /LAWO04/ einhalten.
Damit die im Laborversuch ermittelten Freisetzungen mit den Geringflgigkeitsschwellen
verglichen werden kénnen, sollen anhand von Modellsimulationen und der im Laborver-
such ermittelten Freisetzung bzw. Freisetzungsrate die Konzentrationen im Grundwassers
ermittelt werden.

Die Prognose der Stoffkonzentration im Kontaktgrundwasser wird in zwei Schritte unter-
teilt:
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1) Extrapolation und Umrechnung der Freisetzungsrate bzw. Ermittlung des Stoffeintrags
2) Simulation der Stoffausbreitung mit Hilfe von numerischen Transportmodellen.

Basierend auf den Ergebnissen der Simulation wurde dann eine zuléassige Freisetzung fur
den Laborversuch abgeleitet, so dass Versuchsergebnisse direkt bewertet werden kénnen
und nicht in jedem Einzelfall eine Transportmodellierung durchgefuhrt werden muss.

7.1.2 Extrapolation und Umrechnung der Freisetzungsrate

In dem ersten Schritt werden die anhand von Versuchsdaten berechneten Freisetzungs-
raten (bis 56 d) Uber langere Zeit extrapoliert (geméaf DIBt-Bewertungskonzept tber 6
Monate). Nach dem Bewertungskonzept erfolgt diese Extrapolation nach dem vt-Gesetz.
Zudem werden die bei Laborbedingungen (20 °C, deionisiertes Wasser, elektrische Leitfa-
higkeit < 0,1 uS/cm) ermittelten Freisetzungsraten in Freisetzungsraten bei realitdtsnahen
Randbedingungen (10 °C, wassergesattiger Boden) umgerechnet. Das heil3t, zwei Ein-
flussfaktoren, Temperatur und Elutionsmedium, werden bericksichtigt:

Js =fr-fp-Jy (36)

Js: Freisetzungsrate bzw. Stoffeintrag bei der Simulation

Jv: Auslaugrate aus dem Laborversuch

fr: Umrechnungsfaktor zur Bertcksichtigung der Temperatur (10 °C anstelle von 20 °C)

fp:  Umrechnungsfaktor zur Berlcksichtigung des Elutionsmediums (wassergesattigter
Boden anstelle von deionisiertem Wasser)

Die Jahresmitteltemperatur des Grundwassers wurde im Bewertungskonzept zu 10 °C an-
genommen /DIB11/. Der Faktor fr kann durch Standtests bei 20 °C und 10 °C experimen-
tell bestimmt werden. Allerdings ist mit Prifstreuungen zu rechnen. Beispielsweise konnte
in /Ric11/ der Unterschied zwischen den Ergebnissen bei Temperaturen zwischen 15 °C
und 25 °C wegen der grof3en Streuung statistisch nicht nachgewiesen werden. Daher ist
es besser, mehrere Versuche bei unterschiedlichen Temperaturen durchzufihren und einen
funktionalen Zusammenhang zwischen Diffusionskoeffizient und Temperatur aufzustellen.
Bei diffusionskontrolliertem Auslaugverfahren kann der Einfluss der Temperatur auf den
effektiven Diffusionskoeffizienten mit der Arrhenius-Gleichung beschrieben werden /Hoh02,
Pag81/:
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I9(De) =Ig(A) - O (37)

De=A-e RT bzw.
R-T

De. effektiver Diffusionskoeffizient im Feststoff in m?/s
A:  pre-exponentieller Faktor in m?%/s

Ep: Aktivierungsenergie der Diffusion in J/mol

R:  allgemeine Gaskonstante, R = 8,31 J/K-mol

T:  Temperatur in K

Im Bewertungskonzept wird von einer diffusionsgesteuerten Freisetzung ausgegangen.
Daher kbnnen die Faktoren A und Ep durch einen Serienversuch bei verschiedenen Tem-
peraturen experimentell bestimmt werden. In /Hoh02/ wurde eine Betonmischung bei 5 °C,
20 °C, 30 °C, 40 °C und 60 °C im Langzeitstandtest eluiert. Gemessen wurden die Kon-
zentrationen an Natrium, Chlorid, Chrom und Kupfer. Die Ergebnisse sind in Tabelle 5 dar-
gestellt.

Tabelle 5:  Faktoren fur die temperaturabhéngige Auslaugung einer Betonmischung,
/Hoh02/
Faktor Einheit Parameter
Natrium Chlorid Chromat Kupfer
2 3 4 5 6

A m2/s | 6,18-10° | 2,28-10° | 1,36-10° | 1,14 .10
Eb kJ/mol 40,4 41,9 27,0 21,6

Dg, t=20°c/ Dg T=10°C - 1,80 1,84 1,48 1,37

fr - 0,75 0,74 0,82 0,86

Wie Tabelle 5 zeigt, ist der Faktor fr stoffspezifisch. Die Transportsimulationen im Bewer-
tungskonzept wurden nur fur Chromat durchgefuhrt (s. Abschnitt 7.1.3). Bei der Auswer-
tung ergab sich der in Gleichung (35) angegebene Faktor von 0,97. Dieser wurde an-
schlieBend auf die anderen Parameter Ubertragen (vgl. Tabelle 2). Dies ist auf Grund der
abweichenden f; strenggenommen nicht ganz korrekt, der Fehler ist jedoch klein, die in
Tabelle 5 angegebenen Faktoren weichen um maximal 10 % von fr fir Chrom ab.

Der Faktor fr wurde in /Hoh02/ allerdings nur fur vier Stoffe bestimmt, fur andere um-
weltrelevanten Stoffe besteht noch Forschungsbedarf. Zudem wurde die Versuchsreihe
nur an einer Betonmischung durchgefuhrt (s. /Hoh02/). Ob die ermittelten Faktoren fr bei
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Betonen mit anderen Zusammensetzungen ebenfalls gelten, ist noch zu tberprufen. Beis-
pielsweise konnten Betone mit CEM Il aufgrund von Abweichungen der lonenzusammen-
setzung und des Redoxpotentials der Porenlésung abweichende Aktivierungsenergien Ep
oder pre-exponentielle Faktoren A aufweisen.

Es muss beachtet werden, dass die Arrhenius-Gleichung ausschlief3lich fir diffusions-
kontrollierte Auslaugung gilt. Bei den Parametern, die nicht diffusionskontrolliert sind, wie
z. B. Vanadium, muss durch temperaturabhéngige Versuche uberprift werden, inwieweit
der Ansatz Ubertragbar ist.

Im Laborversuch wird der Beton im Wasser ausgelaugt. In der Praxis befindet sich das
Bauwerk in wassergesattigtem Boden. Es wurde davon ausgegangen, dass die Frei-
setzung bei diesen Umgebungsbedingungen kleiner ist als im Langzeitstandtest. In /Hoh02/
wurde als Umrechnungsfaktor die effektive Porositat des Bodens gewahlt. Dieses Vorge-
hen wurde in das DIBt-Bewertungskonzept tbernommen. Allerdings gibt es bisher keinen
experimentellen Beweis fur diese Annahme.

7.1.3 Simulation der Stoffausbreitung mit Hilfe von numerischen
Transportmodellen

Zur Durchfuhrung von Modellrechnungen war es zunéchst erforderlich, ein Modellgebiet
zu definieren. Dieses sollte moglichst alle typischen Einbaumdglichkeiten fir Festbeton
abdecken, dabei jedoch nicht praxisfern sein (realistisches ,worst-case“-Szenario). Eine
Reihe von Randbedingungen wurde variiert, um sinnvolle Festlegungen treffen zu kdnnen.
Alle Randbedingungen wurden in den Gremien des DIBt diskutiert und abgestimmt. Die
Voruberlegungen sollten im Rahmen dieses Projektes noch einmal erlautert werden.

Bild 14 zeigt den prinzipiellen Aufbau des Modellgebiets. Es wurde ein Geb&aude gewahlt,
das Uber die gesamte Machtigkeit eines ungespannten Grundwasserleiters reicht und in
einer bindigen Schicht griindet. Das Gebaude ist als weil3e Wanne konzipiert, der Eintrag
findet Uber die AuRenwénde statt.
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Aufsicht

Gebaude

Stromungs-
richtung

—

Schnitt

Bild 16: Schema des gewahlten Modell-
gebiets (Abmessungen siehe
Tabelle 6)

Diese Einbausituation wurde gewahlt, da sich im Flie3schatten des Geb&udes sehr ge-
ringe Stromungsgeschwindigkeiten einstellen. Wird ein Gebdude dagegen zusatzlich un-
terstromt, so ist die FlielRgeschwindigkeit hther und es tritt eine Verdinnung auf. Die Be-
wertung sollte an der Stelle und zu dem Zeitpunkt der hdchsten Konzentrationen im Mo-
dellgebiet erfolgen. Diese liegt mittig hinter dem Bauwerk an der Oberflache der AulR3en-
wand. Hier befindet sich der Ort der Beurteilung.

Nach der Festlegung der Einbausituation musste die Grof3e des Gebéaudes, die Beschaf-
fenheit des Bodens sowie Grundwassergefalle und Machtigkeit definiert werden. Tabelle 6
gibt einen Uberblick tiber die in /Hoh02/ beschriebenen Festlegungen und Variationen.
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Tabelle 6: Randbedingungen bei der Modellierung von Stoffkonzentra-
tionen im Kontaktgrundwasser in /Hoh02/

Parameter Symbol | Einheit Werte

1 2 3 4
Lange des Bauteil in Flie3richtung - m 40
Breite des Bauteils - m 10, 20, 40
Machtigkeit des Aquifers - m 10
Durchlassigkeitsbeiwert ks m/s 10°, 104,107
effektive Porositat Ne - 0,1, 0,2
Grundwassergefalle i - 10°, 10%,107
Anisotropiefaktor - - 1 (Isotropie)
Zeitspanne - Monate bis 14
Effektiver Diffusionskoeffizient fur De m2/s 3,34 x 101
Chromat im Boden (10 °C)
Retardierung, chemischer- oder - - mit und ohne
biologischer Abbau
longitudinale Dispersionslange aL m 50
transversale Dispersionslange ar m a./10=5

Die Modellierung wurde mit dem FE-Programm Modflow unter Zuhilfenahme eines selbst
programmierten Diffusionsprogramms durchgefiihrt /Hoh02/. Da das FE-Programm relativ
lange Rechenzeiten hatte, wurde die Symmetrie des Modellgebiets ausgenutzt und nur die
untere Halfte in der Simulation abgebildet. Es handelt sich um ein zweidimensionales Mo-
dell. Die Modellierung erfolgte fur Chromat. Am Ort der Beurteilung im FlieBschatten des
Bauwerks wurden in FlieRBrichtung hintereinander Beobachtungspunkte gesetzt, an denen
die Konzentrationen im Verlauf der Zeit berechnet und erfasst werden. Unmittelbar an der
Oberflache des Betons stellen sich die hochsten Konzentrationen ein. Es wurde entschie-
den, dass eine kleinrdumige Mittelung der Konzentrationen durchgefiihrt werden kann.
Hierfar wurde in Abstimmung mit der LAWA in /Hoh02/ eine Schichtdicke von 0 bis 0,3 m
gewahlt. Spater wurde die Kontaktgrundwasserschichtdicke auf 2 m erhdht, die folgenden
Bilder zum Einfluss der Randbedingungen beziehen sich jedoch auf das urspringliche Mo-
dell aus /Hoh02/.

In Bild 15 wird zuné&chst auf den Einfluss der Bauwerksgrol3e eingegangen. Wie in Tabel-
le 5 gezeigt, wurde die Breite des Bauwerks variiert, da diese grol3eren Einfluss hat als die
Lange.
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Chromkonzentration im Kontaktgrundwasser [ug/l]

10 | - ungespannter Aquifer

_1no -k;=10%m-s; n,=0,1; i = 0,001
T=10°C - Chromkonzentration zu Beginn
| der Modellierung ¢ = 0 pg/I
8 40 x 40 m? - Freisetzung berechnet mit
dem Diffusionsmodell
40 x 20 m? - Kontakt-GW-Dicke = 0,3 m

[ N —
’ \‘|40x10m=|_

0 2 4 6 8 10 12 14
Kontaktzeit [Monate]

Bild 17:  Einfluss der Bauteilgrof3e auf die Chromatkonzentra-
tionen im Kontaktgrundwasser, Bild 5.15 aus /Hoh02/
(Anmerkung: in /Hoh02/ sind nur die halben Flachen-
inhalte angegeben, da nur das halbe Modellgebiet
simuliert wurde, dies entspricht jedoch den hier ge-
nannten Grundflachen)

Bild 17 zeigt, dass die Maximalwerte der Chromatkonzentrationen im Kontaktgrundwasser
bei einer BauteilgrofRe Uber 40 x 20 m2 nicht mehr signifikant ansteigen. Der Riickgang der
Konzentrationen verlauft jedoch langsamer. Es wurde die Bauteilgrof3e 40 x 20 m? festge-
legt, um einen realistischen, ungunstigen Fall abzubilden.

Bei der Wahl des Bodens wurde ein Sandboden vorgegeben, da bindige Boden eine deut-
lich hdhere Adsorptionskapazitat aufweisen und dadurch Schadstoffe aufnehmen. Die Grund-
wasserkonzentrationen sinken entsprechend. Sandbdden stellen hier den unginstigsten
Fall dar. Porositaten und Wasserdurchlassigkeitsbeiwerte von Sanden und Kiesen aus
unterschiedlichen Quellen sind in den Tabellen 7 bis 9 dargestellt.
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Tabelle 7:  Porositat von naturlich vorkommenden Lockergesteinen

/Hoh02, Mut95/

Boden Gesamtporositat (n) effektive Porositat (ne)
1 2 3
Feinsand 0,42 0,14
Mittelsand 0,40 0,20
Grobsand 0,36 0,25
Feinkies 0,37 0,30
Mittelkies 0,37 0,30
Grobkies 0,37 0,30

Tabelle 8: Aus Pumpversuchen errechnete Durchlassigkeitsbeiwerte
verschiedener Grundwasserleiter /Hoh02, Mut95/

Boden Durchlassigkeitsbeiwert (ki)
- m/s
1 2
Sand 4 - 8 mm ohne andere Anteile 3,5x107
Sand 2 - 4 mm ohne andere Anteile 2,5x10°
Grobkies mit Sand, lllertal bei Kempten 2,0 x 10°
Diluvialkies bei Leipzig 5,0x 103
Flusssand bei Miinster 2,5x10°
Diinnensand (Nordsee) 2,0 x 10™

Tabelle 9:  Durchlassigkeitsbereiche gemar DIN 18130-1:1998-05

Durchlassigkeitsbereich

Durchlassigkeitsbeiwert (ki)

- m/s

1 2
sehr schwach durchléassig <10°®
schwach durchlassig 10%-10°
durchlassig 10°-10*
stark durchlassig 10%- 10
sehr stark durchlassig > 107

b=
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Die Modellierung wurde in /Hoh02/ mit unterschiedlichen Durchlassigkeitsbeiwerten und
effektiven Porositaten durchgefiihrt. Bild 18 zeigt die betrachteten Variationen.

Chromkonzentration im Kontaktgrundwasser [pg/l]
10 | T T
T=10°C - ungespannter Aquifer
-i=0,001

[105m.<-1- - BauteilgroRe 40 x 20 m?2 |
U - Chromkonzentration zu Beginn

8 ——\
der Modellierung ¢ = 0 ug/l
4.1
/ 10"m-s™; 0,1 - Freisetzung berechnet mit
6 l\ dem Diffusionsmodell

i

- Kontakt-GW-Dicke = 0,3 m

~——

1

10°m-s™; 0,2

0
0 2 4 6 8 10 12 14
Kontaktzeit [Monate]

Bild 18: Einfluss von dem Durchlassigkeitsbeiwert und der
effektiven Porositat auf die Chromatkonzentrationen
im Kontaktgrundwasser /Hoh02/

Die Ergebnisse zeigen, dass die maximalen Chromatkonzentrationen mit abnehmenden
Durchlassigkeitsbeiwerten und effektiven Porositdten ansteigen. Der Unterschied der
maximalen Chromatkonzentrationen zwischen dem Boden mit Durchlassigkeitsbeiwert
ki = 10° m/s und dem Boden mit Durchlassigkeitsbeiwert 10“ m/s war jedoch nicht sehr
groR (s. Bild 18). Daher wurden der Durchlassigkeitsbeiwert 10 m/s und die effektive
Porositat 0,1 ausgewabhlt. Dies entspricht einem feinsandigen Boden (s. Tabellen 7 und 8).

Neben der Durchlassigkeit des Bodens beeinflusst das Grundwassergefalle i die Fliel3ge-
schwindigkeit des Grundwassers. Hier wurden ebenfalls verschiedene Variationen getestet
(s. Bild 19).
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Chromkonzentration im Kontaktgrundwasser [ug/l]

10 T
T=10°C - ungespannter Aquifer
-kf=10%m-s?t; n,=0,1
- BauteilgréRe 40 x 20 m2
81 - Chromkonzentration zu Beginn
der Modellierung ¢ = 0 g/l
- Freisetzung berechnet mit
6 - dem Diffusionsmodell
[i=1-10~ - Kontakt-GW-Dicke = 0,3 m
\
4 N
li=5-10%
2
0
0 2 4 6 8 10 12 14

Kontaktzeit [Monate]

Bild 19: Einfluss des Grundwassergefélles auf die Chromat-
konzentrationen im Kontaktgrundwasser /Hoh02/

Die maximalen Chromatkonzentrationen im Kontaktgrundwasser steigen mit abnehmen-
dem Grundwassergefalle an. Bei Grundwassergeféllen kleiner 10 nehmen die Chromat-
konzentrationen jedoch nur noch unwesentlich zu. Daher wurde ein Grundwassergefélle in
Hohe von 107 im Modell akzeptiert.

Bei einem Grundwassergefalle von i = 10 und einem Durchlassigkeitsbeiwert k; = 10* m/s
ergibt sich die mittlere Flie3geschwindigkeit des Grundwassers nach Gleichung (38) zu
10" m/s. Dies entspricht der Vorgabe des Grundwasserschutzes /Hoh02, LAW98/

vV =i-Ks (38)
Vi FlieRgeschwindigkeit des Grundwassers, in m/s

i Grundwassergefalle, ohne Einheit

Ne: Durchlassigkeitsbeiwert des Bodens, in m/s

Hinter dem Bauwerk ist die Flie3geschwindigkeit erheblich geringer. Sie betragt etwa
1,2 - 10"° mf/s.
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Die longitudinale Dispersionslange a,. wurde nach /Kin95/ ermittelt (s. Bild 20). Es wurde
von der Lange des Gesamtsimulationsgebiets (300 m) ausgegangen und ein mittlerer Wert
gewahlt (a. = 50 m). Die transversale Dispersionslange ot wurde in Héhe von 0,1 x o
angesetzt.

] Longitudinale Dispersion in m

10 *3
10 *4 5
) o
9 12 oo
102 o o o
[ (-]
50 o 5 ® °f
9 = o
° cooc?oo 85’% 2
o o
10 3] %o it &
3 0500 ° °
3 =
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o g .
@ L)
0|
19,7 s
o
o
] o |, i
10 H+—Trrrr—— S ———rr—— - —— T ——
10~ 1 10 40102300 10°* 10* 10°

Langenskala des Phanomens in m

Bild 20:  Skalenabhangigkeit der longitudinalen Dis-
persionslange /Bra05a, Hoh02, Kin95/

Die mit den beschriebenen Vorgaben berechneten mittleren Kontaktgrundwasserkonzen-
trationen in der Schicht 0 bis 0,3 m wurden anschlie3end Uber einen Zeitraum von 6 Mo-
naten gemittelt, da kurzzeitige Uberschreitungen der Geringfugigkeitsschwellen als nicht
relevant angesehen wurden.

Nach der Uberarbeitung der Geringfiigigkeitsschwellenwerte im Jahr 2004 wurde auch das
Bewertungsverfahren Uberarbeitet (s. /Bra05a/). Zunachst einmal wurde die Modellierung
auf ein kommerzielles Transportprogramm umgestellt: FEFLOW 5.1. Das selbstprogram-
mierte Diffusionsprogramm aus /Hoh02/ konnte entfallen. Die Randbedingungen wurden
im Wesentlichen beibehalten, allerdings wurde aus Griinden der Anschaulichkeit das ge-
samte Modellgebiet abgebildet. Mit diesem deutlich leistungsstarkeren Programm stellte die
Rechenzeit kein Problem mehr dar. Eine weitere Anderung betraf die Dispersionslange. Hier
wurde eine Korrektur vorgenommen, da die Grof3e des Modellgebiets nicht relevant fur die
Konzentrationen nah am Bauwerk ist. Von Interesse ist vielmehr der Bereich des Bauwerks
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und die unmittelbare Umgebung. Es wurde deshalb eine Langenskala von etwas mehr als
40 m angesetzt. Aus Bild 20 ist ersichtlich, dass Werte zwischen 0,6 m und 40 m auftre-
ten. Bei starken Inhomogenitaten konnen sich noch hohere Werte ergeben. Es sollte von
einem relativ gleichférmigen Boden ausgegangen werden, da eine geringe Aufweitung der
Schadstoffwolke den ungunstigeren Fall darstellt. Andererseits kann die Dispersionslange
nicht beliebig klein gewahlt werden, da sonst bei der Simulation keine stabile Losung zu
ermitteln ist. Es wurde daher in /Bra05a/ ein Wert von 3 m fir die longitudinale Dispersion
gewahlt. Die transversale Dispersion betrug entsprechend 0,3 m.

Die raumliche Mittelwertbildung wurde in den Gremien des DIBt erneut diskutiert. In
/BraO5a/ wurde die Kontaktgrundwasserkonzentration fur Schichtdicken von 0,3, 0,5, 1
und 2 m berechnet (s. Bild 21). Es wurde entschieden, dass in Anbetracht der Grole des
Bauwerks eine Entfernung von 2 m noch als kleinrdumig angesehen werden kann. Die
zeitliche Mittelung Uber 6 Monate wurde beibehalten.

Konzentration in pg/l

9
I i e S
.~ o \L'\\l\
7 | L a— R *\l\ -
a S
6 & % .
5 / /n—- 4
| M > B
|
4 W
3 Lo —= Schichtdicke 0,3 m |
5 )/( —— Schichtdicke 0,5 m | |
—— Schichtdicke 1 m
1 —%— Schichtdicke 2 m
0 1 :
0 50 100 150 200 250 300 350 400

Zeitind

Bild 21: Chromkonzentrationen im Kontaktgrundwasser im Ver-
lauf der Zeit, /Bra05a/

Die Randbedingungen des derzeitigen Bewertungskonzepts /DIB11/ sind in Tabelle 10
noch einmal zusammengefasst.
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Tabelle 10: Randbedingungen bei der Modellierung von Stoffkonzen-

trationen im Kontaktgrundwasser nach /DIB11/

(zeitliche Mittelung)

Parameter Symbol | Einheit /DIB11/

1 2 3 5
Lange des Bauteil in Flie3richtung - m 40
Breite des Bauteils - m 20
Machtigkeit des Aquifers - m 10
Durchlassigkeitsbeiwert Ks m/s 10
effektive Porositat Ne - 0,1
Grundwassergefalle i - 103
Anisotropiefaktor - - 1 (Isotropie)
Effektiver Diffusionskoeffizient fur .
Chromat im Boden (10 °C) De me/s 3,34x 10
Retardierung, chemischer- oder B i ohne
biologischer Abbau
longitudinale Dispersionslange (of} m 3
transversale Dispersionslange ot m a./10=0,3
Dicke des Kontaktgrundwassers B 5
(raumliche Mittelung)
Bewertungszeitraum B Monate 6

7.1.4 Ableitung von zulassigen Freisetzungen im Langzeitstandtest

Die in Abschnitt 7.1.3 beschriebenen Modellrechnungen verfolgten das Ziel, zulassige Frei-
setzungen fir den Langzeitstandtest zu definieren, mit denen sichergestellt werden kann,
dass die Geringfugigkeitsschwellen im Kontaktgrundwasser unter Bertucksichtigung der kurz-
zeitigen und kleinrdumigen Mittelung nicht Gberschritten werden. Hierzu ist ein funktionaler
Zusammenhang zwischen Prifergebnis und mittlerer Kontaktgrundwasserkonzentration auf-
zustellen /Hoh02/. In Bild 20 ist die Korrelation fur die derzeit gultige Vorgabe bzgl. der Mit-
telung dargestellt. Die Ausgleichsgrade entspricht Gleichung (35) in Abschnitt 6.
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Mittlere Kontaktgrundwasserkonzentration in pg/l

8,0

6,0

4,0

2.0 6‘@& R*=0,9
q

0,0
0 1 2 3 4 5 6 7 8

Freisetzung E 564 in mg/m?

Bild 22: Korrelation zwischen der berechneten Kon-
taktgrundwasserkonzentration und der Frei-
setzung im Standtest, /Bra05a/

7.2 Niederlandisches Bewertungskonzept

Das niederlandische Standard-Bewertungsverfahren ist im Soil Quality Decree /SQDQ7/
beschrieben. Dort sind auch Grenzwerte fur den niederlandischen Langzeitstandtest an-
gegeben, sie werden jedoch nicht gegrindet. In dem friheren Regelwerk, dem Building
Materials Decree (Baustoffbeschluss) /BMD99/, ist das Bewertungskonzept grundlegend
beschrieben. Im Gegensatz zum DIBt-Bewertungskonzept Teil Il fur zementgebundene
Baustoffe, das nur fur monolithische, zementgebundene Materialien im Grundwasser gilt,
befassen sich die niederlandischen Regelwerte mit monolithischen sowie durchsicker-
baren mineralischen Materialien in oder Uber dem Grundwasser. Sie beinhalten umfang-
reiche Regelungen, wie z. B. die Entsorgungspflicht oder Vorschlage zu Isolierungsmal3-
nahmen. An dieser Stelle wird nur auf das Bewertungskonzept fir monolithische Baustoffe
eingegangen. Als Bewertungskriterium wird in /BMD99/ keine Konzentration, sondern die
Gesamtfreisetzung bzw. Immission herangezogen. Der 100-jahrige Immissionswert eines
Baustoffes darf 1 % des Gehalts eines definierten Standardbodens mit einer Schichtdicke
von 1m nicht Uberschreiten.

Nach /BMD99/ werden Materialien nach ihrem Stoffgehalt und Immissionswert in zwei
Baustoff- bzw. drei Boden-Kategorien unterteilt (s. Bilder 23 und 24).
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Immissionswert in mg/m?2

Nutzung als Baustoff verboten

Kat.-2 Baustoff
IsolierungsmalRnahmen notwendig

Kat.-1 Baustoff

c
Gehalt in mg/kg

Bild 23: Schematische Darstellung der Einstufung eines
Baustoffs nach Baustoffbeschluss /Hen97/

Immissionswert in mg/m?2

Nutzung als Baustoff verboten

_ Kat.-2 Boden _
sauberer | |solierungsmanahmen notwendig|
Boden
Kat.-1 Boden
Cel c.2

Gehalt in mg/kg

Bild 24: Schematische Darstellung der Einstufung eines
Bodens nach Baustoffbeschluss /Hen97/

Der Immissionswert | eines Baumaterials wurde anhand des Emissionswerts E, der aus
dem Auslaugversuch stammt, fur einen Zeitraum von 100 Jahren (fir Chlorid, Sulfat 1 Jahr)
extrapoliert. Die Methode zur Ermittlung des Immissionswert hing von der Art des Bau-
stoffs ab (monolithisch oder nicht monolithisch).

Bei diffusionskontrollierter Auslaugung aus monolithischen Materialien sollte der Immis-
sionswert nach Gleichung (39) kalkuliert werden. Monolithische Materialien, deren Auslau-
gung nicht diffusionskontrolliert ist, sollten gebrochen und analog zu den nicht monoli-
thischen Materialien im Saulenversuch ausgelaugt und bewertet werden. Hierauf wird an
dieser Stelle nicht eingegangen.



I
Seite 42 des Forschungsberichtes Nr. F 7091 _||:|E|:

lb.v =Eead - flemp - fv (39)

lp.v: kalkulierter Immissionswert bei diffusionskontrollierter Auslaugung aus monoli-
thischem Material, in mg/m?

Eeaq: nach NEN 7345 bzw. NEN 7375 ermittelte kumulative Freisetzung in einem
Zeitraum von 64 Tagen in mg/m?

ftemp: Faktor fur die Einflisse des Temperaturunterschieds zwischen Laborbedingun-
gen (ca. 20 °C) und die Praxis (im Mittel ca. 10 °C) , fiemp= 0,7

fy: rechnerischer Faktor, der sich aus verschiedenen Einzelfaktoren wie folgt ergibt:
fy = fext,v '\/fbev fiso (40)

foev: Befeuchtungsfaktor zur Bertcksichtigung von Trockenphasen, bei beregneten
Flachen gilt f,ey = 0,1, ansonsten fyey, = 1

fiso: Isolationsfaktor, unter Isolierungsmaflinahme wie z. B. bei dichten Deckschichten
gilt fiso = 0,1, ansonsten figo = 1

fext,v: Extrapolationsfaktor zur Hochrechnung der Freisetzung fiur den Bewertungs-
zeitraum

Bei Diffusionsprozessen ist die Emission proportional zu +/t. Fur Sulfat, Chlorid und Bro-
mid sollte der Emissionswert nach 1 Jahr extrapoliert werden. Fur diese Parameter galt:

365d
f = |[—— =24
ext,v 64 d (41)

Fur andere anorganische Parameter sollte der Emissionswert Uber einen Zeitraum von
100 Jahren extrapoliert werden. Analog zur Gleichung (41) ergébe sich fex, =24. Da
jedoch der Diffusionskoeffizient durch fortschreitende Hydratation mit der Zeit kleiner wer-
den kann, wurde fexv = 15 angenommen /AIb93/.

Damit ergab sich fur Sulfat, Chlorid und Bromid:

fv = 2’4\/ fbev ’fiso (42)

FUr andere anorganische Parameter galt:

fv = 15\/ 1:bev 'fiso (43)
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Der Immissionswert kann die mobilisierbare Menge des Parameters nicht Uberschreiten.
Daher qilt:

lby <Upes-p-h (44)

Upes: gesamte mobilisierbare Menge, nach NEN 7341 bzw. NEN 7371 ermittelt, in

mg/kg
p: Dichte des Materials in kg/m3
h: Schichtdicke des Bauteils in m

Fur anorganische Parameter, deren Eluatkonzentrationen sehr niedrig sind (an oder unter
der Bestimmungsgrenze) oder deren Auslaugverhalt von anderen Mechanismen (wie z. B.
Auswaschung, Auflésung) beeinflusst wird, wurde eine maximale Freisetzung (upper limit)
Er nach NEN 7345 bzw. NEN 7375 abgeleitet. Bei der Auswertung wurden die Konzentra-
tionen, die bei der Analyse unter Bestimmungsgrenze lagen, in Hohe der Bestimmungs-
grenze angenommen:

Tabelle 11: Ermittlung der maximalen Freisetzung (upper limit) Er nach NEN 7345
bzw. NEN 7375

Phanomen Gleichung fur die maximale Freisetzung
(upper limit)
1 2
Eluatkonzentrationen sind niedrig Er = E,_g+/T/64
Wash-_off in ersten _zwei Schritten,_ Er =E;_, +Es g- \/(T —1,)/(64 —t,)
anschlie3end niedrige Konzentrationen
evtl. Erschopfung Er = E1_p + E3_g /(T — t,) /(64 — t,)
Auflésung in den Schritten 2-7 Er=2-E,_g-+/T/64
grof3e Streuungen wahrend der Elution Er=5-E,_g-+/T/64
Er: maximale Freisetzung (upper limit) zur Zeit T in mg/m?
E.p:  Freisetzung im Zeitraum vom Beginn des Schritts a bis zum Ende von Schritt b in mg/m?2
T: Zeit in d, (365 d fur Sulfat, Chlorid und Bromid und 36500 d fiir andere anorganische Parameter)
to: Zeit am Ende von Schritt 2, ind

Mit der kalkulierten maximalen Freisetzung (upper limit) Et ergab sich der Immissionswert
l,v nach Gleichung (45) bzw. (46).
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Fur Sulfat, Chlorid und Bromid galt:

Ib,V = ETzla 'ftemp ’ fbev 'fiso (45)

Fur andere anorganische Parameter galt:

15
Ib,V =Et_100a 'ftemp 'g\/fbev 'fiso (46)

Die ermittelten Immissionswerte wurden gemaf /BMD99/ den zulassigen Immissionswer-
ten gegentbergestellt. Weil die Berechnung von I,y relativ kompliziert war, wurde die Beur-
teilung im Soil Quality Decree /SQDO07/ vereinfacht. In der neuen Regelung /SQDO07/ wer-
den die zulassigen Freisetzungen Eg4g Nach Langzeitstandtest NEN 7375 in Tabellenform
angegeben. Es ist anzunehmen, dass die zulassigen Immissionen entsprechend umge-
rechnet wurden.

Um einen Vergleich mit den deutschen Grenzwerten zu ermdglichen, wurden die Egaq
nach vt-Gesetz in Esgq umgerechnet (s. Tabelle 12). Es ist ersichtlich, dass das deutsche
Konzept fur die meisten Parameter deutlich strenger als das niederl&ndische ist, lediglich
bei Selen, Chlorid und Sulfat sind die niederlandischen Grenzwerte niedriger.
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Tabelle 12: Gegenuberstellung von zuldssigen Freisetzung zul. Esgg nach deutschem
und Bewertungskonzept mit abgeleiteten zul Esgg hach niederlandischen

Grenzwerten fur Baustoffe der Kategorie-1

Parameter /DIB11/ Kategorie-1 /SQDOQ7/*
GFS zul. Eseq zul. Eguq zul. Eseq
- ug/l mg/m? mg/m? mg/m?
1 2 3 4 5
Antimon (Sb) 5 5,2 8,7 8,1
Arsen (As) 10 10,3 260 243
Barium (Ba) 340 351 1500 1403
Blei (Pb) 7 7,2 400 374
Bor (B) 740 763 - -
Cadmium (Cd) 0,5 0,52 3,8 3,6
Chrom (Cr) 7 7,2 120 112
Cobalt (Co) 8 8,2 60 56,1
Kupfer (Cu) 14 14,4 98 91,7
Molybdan (Mo) 35 36,1 144 135
Nickel (Ni) 14 14,4 81 75,8
Quecksilber (Hg) 0,2 0,21 1,4 1,3
Selen (Se) 7 7,2 4.8 4,5
Thallium (TI) 0,8 0,82 - -
Vanadium (V) 4 4,1 320 299
Zink (Zn) 58 59,8 800 748
Bromid (Br’) - - 670 627
Chlorid (CI") 250000 257732 110000 102896
Cyanid (CN) 5 5,2 - -
Fluorid (F) 750 773 2500 2339
Sulfat (S04%) 240000 247423 165000 154343

*-

Baustoffe, deren Immissionswerte diese Grenze Uberschreiten, werden in Kategorie-2 eingestuft.
Das heif3t, eine Isolierungsmafinahme ist fur die Anwendung dieser Baustoffe notwendig.
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8 UBERPRUFUNG DER MODELLRECHNUNGEN NACH DIBT-KONZEPT
8.1 Allgemeines

In diesem Projekt sollten anhand der Datenbank zur Auslaugkinetik (Abschnitt 6) neue
Vorgaben beziglich des Schadstoffeintrags abgeleitet werden. Die gesammelten Daten
zur Auslaugkinetik zeigen, dass die Freisetzung fir die meisten Parameter schneller ab-
klingt als bei reiner Diffusion (s. Tabelle 4). Das DIBt-Bewertungskonzept liegt hier auf der
sicheren Seite, es war jedoch zu Uberprifen, wie stark sich die mittlere Kontaktgrund-
wasserkonzentration beim Ansatz realistischer Funktionen fir die Auslaugvorgéange ver-
andert, d. h. welche Sicherheiten hier im Konzept enthalten sind. Es wurde daher die aus
den Versuchsdaten bestimmte Ausgleichsfunktion fir die Auslaugrate zur Berechnung des
Schadstoffeintrags herangezogen (vgl. die Bilder im Anhang B). Analog zur Gleichung (36)
wurden der Einfluss des Elutionsmediums und der Temperatur bericksichtigt (fr = 0,82 fur
Chrom und fp = 0,1). Bzgl. fp ist jedoch Folgendes anzumerken:

Aus den Gleichungen (21) und (22) ergibt sich:

J/Dg D
E-2.co VB —e |1

s+, VT “0
und
j= %o VPs-De (48)

et Dg +De

Dg: Diffusionskoeffizient des Betons
De: effektiver Diffusionskoeffizient des Bodens, s. Tabelle 10

De liegt eine GrofRenordnung niedriger als der Diffusionskoeffizient in Wasser (ne = 0,1).
Der Diffusionskoeffizient des Betons liegt jedoch z. B. bei Chlorid um einen Faktor
30 - 300 niedriger als De (vgl. Abschnitt 4.3.4). Die Abnahme des Diffusionskoeffizienten
im Vergleich zum Laborversuch hat daher wenig Einfluss. Nach Gleichung 50 ergibt sich
durch die Anderung des Elutionsmediums von Wasser auf wasserséattigen Boden (ne=0,1)
eine Verringerung der Freisetzung zwischen 4% (bei D¢ =300 :Dg) und 11% (bei
De = 30 - Dg). D. h. der Faktor fp fur Chlorid in Beton sollte im Bereich zwischen 0,89 und
0,96 liegen. Der im Bewertungskonzept angenommene Faktor wurde somit wahrscheinlich
viel zu Kklein abgeschéatzt. Dennoch wurde in diesem Projekt fp = 0,1 gewahlt, um die Ver-
gleichbarkeit mit dem bestehenden Konzept herzustellen.
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Grundsatzlich ist zu beachten, dass im Langzeitstandtest deionisiertes Wasser verwendet
wird. In der Praxis erfolgt die Elution durch Grundwasser. In /Vol12/ sind Auslaugversuche
an Zementstein einerseits mit deionisiertem Wasser und andererseits mit Leitungswasser
beschrieben. Die Ergebnisse zeigen, dass die Bindemittelmatrix bei Auslaugung mit deio-
nisiertem Wasser aufgrund der niedrigen lonenkonzentrationen (z. B. Calcium) angegriffen
wurde. Die Freisetzung der nachweisbaren Spurenelemente erhdhte sich durch diesen
Angriff um einen Faktor 6 bis 16, die Bariumfreisetzung sogar um den Faktor 180. Eine
erhohte Freisetzung durch den verringerten pH-Wert bei Elution mit Leitungswasser war in
keinem Fall zu beobachten. Bei einer Uberarbeitung des Bewertungskonzepts sollte ne-
ben fp auch dieser Effekt realistisch abgebildet werden. Dies war nicht Gegenstand dieses
Projekts, hier besteht noch Forschungsbedartf.

Die Randbedingungen bei der Modellierung entsprechend Tabelle 10 wurden weitgehend
beibehalten. Da jedoch der spezifische Diffusionskoeffizient Do von Chrom in Wasser in
der Literatur differiert, wurde hier eine Variation vorgenommen. Neben dem bisher ver-
wendeten Wert von Do = 3,34 - 10™° m2/s wurde der Diffusionskoeffizient nach der Stokes-
Einstein-Gleichung berechnet:

kg T
Dy=—W5B "~ 49
0= 1Ry (49)
Kg: Boltzmann-Konstante, 1,38 x 10 J./K
; Temperatur, in K
n: dynamische Viskositéat des Wassers, in N-s/m?
Ro: Hydrodynamischer Radius der diffundierenden Teilchen, in m

Hierbei ist zu bertcksichtigen, dass die Viskositat des Wassers von der Temperatur ab-
hangig ist. Die Zusammenhang wird mit der Arrhenius-Gleichung beschrieben:

RT (50)

No:  pre-exponentieller Faktor in N-s/m?
Ea: Aktivierungsenergie in J/mol
R: allgemeine Gaskonstante, R = 8,31 J/K-mol
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Werte fur n sind im Anhang in Tabelle Al angegeben. Fir Chromat ergab sich
Do =7,73 - 10 m2/s. (Zur Information sind in Tabelle A2 fiir weitere Parameter Diffusions-
koeffizienten aufgelistet.)

Die Variation des Diffusionskoeffizienten schlug sich im Ergebnis der Modellierung nicht
nieder, da die Schadstoffausbreitung von Advektion und Dispersion bestimmt wird.

8.2 Durchgefiuhrte Transportsimulationen

Fir die Transportsimulation wurden 22 Datenséatze fur Chromat ausgewahlt (10 Betone,
10 Mortel und 2 Zementsteine). Alle Eluatkonzentrationen der ausgewahlten Proben lagen
oberhalb der Bestimmungsgrenze. Wie in Abschnitt 6 beschrieben wurden die experimen-
tell ermittelten Auslaugraten nach den Gleichungen (32) und (34) mathematisch beschrie-
ben. Die Ausgleichsfunktionen wurden bis 365 Tage extrapoliert und, multipliziert mit fr
und fp (s. Abschnitt 8.1), als Schadstoffeintrag verwendet. Tabelle A3 im Anhang fasst
einige Informationen zu den ausgewdahlten Mischungen, die Versuchsauswertung sowie
die Ergebnisse der Transportmodellierung zusammen. Die kumulativen Freisetzungen (Esgq)
wurden, soweit erforderlich, aus Prufdaten nach +/t-Gesetz extra- oder interpoliert. Die
mittlere Kontaktgrundwasserkonzentrationen nach DIBt-Bewertungskonzept (Comem. Nach
DIBt) wurde gemal der in Bild 22 dargestellten Ausgleichsgraden berechnet (0,97 - Esgq).
Die Ergebnisse der neuen Modellierung mit der genaueren Abbildung des Schadstoffein-
trags wurden analog zum DIBt-Konzept tber eine Schichtdicke von 2 m und einen Zeit-
raum von 6 Monaten gemittelt (Comem. Nach Uberarbeitung). Zusatzlich wurde eine zeitliche
Mittelung Uber ein Jahr durchgefiihrt (Com1a Nach Uberarbeitung). In Tabelle 13 sind die
Ergebnisse fir Beton und Mdrtel zusammengefasst. Es ist ersichtlich, dass kein signifi-
kanter Unterschied zwischen Beton und Mortel besteht.

Tabelle 13: Vergleichung zwischen Beton- und Mdrtelproben

Parameter Einheit Mittelwert Mittelwert Mittelwert
aller Datensatze der Betone der Mortel
1 2 3 4 5
Steigung - -0,64 -0,62 -0,66
Ess mg/m2 2,43 2,78 2,13
Cam.em. Nach DIBt Mg/l 2,36 2,70 2,06
Com.em. Nach Uberpriifung ugl/l 2,43 2,81 2,09
Com.1a Nach Uberpriifung ug/l 2,45 2,85 2,09
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Obwohl die Steigungen der ausgewahlte Daten im lgJ-Igt Diagramm meist etwas steiler als
-0,5 sind, stimmen die Simulationsergebnisse annahernd mit den Ergebnissen nach /DIBt11/
Uberein. In Bild 25 ist zur Veranschaulichung ein Vergleich der beiden Konzepte darge-
stellt. Die Freisetzung nach dem neuen Modell ist marginal gréf3er, da hier die Auslaugung
zu Versuchsbeginn ebenfalls abgebildet wird. Bei der urspringlichen Auswertung wurden
die ersten Elutionsschritte bei der Mittlung des Diffusionskoeffizienten weggelassen, wenn
die Auslaugraten von der Ausgleichsgraden abwichen (wash-off-Effekte). Nach diesen Er-
gebnissen ist eine exaktere Beschreibung des Schadstoffeintrags nicht erforderlich.

200 Konzentration mit Modell in pg/l

6,00 -

5,00 A

4,00 ~

3,00 ~

2,00 4

1,00 ~

0,00 T T T T T T
0,00 1,00 2,00 3,00 4,00 5,00 6,00 7,00
Konzentration nach DIBt in pg/l

Bild 25:  Vergleich zwischen den durch Simulation berechne-
ten Kontaktgrundwasserkonzentrationen und den
nach /DIB11/

Wie in Abschnitt 7.1.3 ausgefuhrt, sollte die Bewertung an der ungunstigsten Stelle und
zum ungunstigsten Zeitpunkt erfolgen. Bei langsam abklingender Freisetzung ist eine zeit-
liche Mittelung Uber 6 Monate ggf. nicht der unginstigste Fall. Zur Verdeutlichung sind in
Bild 26 die mittleren Kontaktgrundwasserkonzentrationen fur die ersten 6 Monate (Com.sm)
und fur das erste 1 Jahr (com.1a) gegenubergestellt. Die Simulationsergebnisse zeigen, dass
C2m.1a b€l manchen Proben geringfligig hoher war als comem.. Dies war besonders auffallig
bei den Datensatzen, deren Steigungen im lgJ-Igt-Diagramm flacher als -0,5 war. Fur den
Regelfall (Steigungen im Bereich von -0,65) ist die bisherige Mittelung sinnvoll.
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mittlere Cr-Konzentration (2 m) in pg/| mittlere Cr-Konzentration (2 m) in pg/|
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Bild 26: Verlauf der mittleren Chromat-Konzentration im Kontaktgrundwasser
(Schichtdicke 2 m) bei unterschiedlichen Steigungen mit der Zeit, rote
Linie: comem.; blaue Linie: com.1a

Auf die Simulation weiterer Parameter wurde verzichtet, da bei vielen Parametern kein
systematischer Unterschied zu Chrom festgestellt werden konnte. Wie Tabelle 4 zeigt,
lagen die Steigungen im IgJ-lgt-Diagramm haufig um 0,65. Hier wéaren nur bei einer
Bertcksichtigung der unterschiedlichen Temperaturfaktoren fr Unterschiede zu erwarten.
Die Umrechnungsfaktoren fehlen jedoch fir die meisten Parameter. Ein schnellerer Rick-
gang der Auslaugrate tritt bei Blei, Molybdan und Zink auf. Hier enthélt das Bewertungs-
konzept noch Sicherheiten, allerdings ist die Freisetzung dieser Parameter ohnehin unkri-
tisch, so dass eine genauere Betrachtung nicht erforderlich ist.

Vanadium weist ein anderes Auslaugverhalten auf als Chrom. Wie in Abschnitt 6 dargelegt
flacht die Auslaugrate bei einigen Versuchen nach einiger Zeit ab und steigt z. T. sogar
wieder an, oder es werden durchgehend flachere Steigungen ermittelt. Fir diesen Para-
meter liegt das Bewertungskonzept somit h&ufig nicht auf der sicheren Seite.. Eine neue
Modellierung wéare daher sinnvoll, allerdings ist unklar, wie die Extrapolation der Daten
erfolgen soll. Zudem ist zu hinterfragen, ob die ermittelte Freisetzung realistisch ist. MOg-
licherweise werden durch die speziellen Prifbedingungen im Langzeitstandtest, insbe-
sondere durch das deionisierte Wasser, Freisetzungen hervorgerufen, die in der Praxis im
Grundwasser nicht auftreten. An dieser Stelle besteht Forschungsbedarf. Die Vanadium-
freisetzung muRte im Laborversuche mit verschiedenen Eluenten (deionisiertes Wasser
und mineralisierte Wasser) Uber langere Zeitrdume beobachtet werden. Dabei sollten
Betone unterschiedlicher Zusammensetzung berticksichtigt werden.
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9 ZUSAMMENFASSUNG

In diesem Forschungsvorhaben wurden Daten von Langzeitstandtests aus zahlreichen
Literaturquellen in einer Datenbank gesammelt und ausgewertet. Zusammenfassend ist
festzustellen, dass die Freisetzungen der meisten umweltrelevanten Parameter aus zement-
gebundenen Baustoffen sehr klein sind. Ausgenommen sind Chrom, Kupfer, Thallium und
Vanadium, deren Freisetzung umweltrelevant sein kann.

Die Mittelwerte der Steigungen im IgJ-lgt Diagramm sind in aller Regelkleiner als -0,5, was
die theoretische Steigung einer rein diffusionskontrollierten Auslaugung mit konstantem
Diffusionskoeffizienten ist. Das heil3t, die Freisetzungsraten umweltrelevanter Parameter
klingen normalerweise schneller ab. Die Alkalien, die kaum in Hydratationsprodukte einge-
bunden werden und daher diffusiv freigesetzt werden, zeigen im lgJ-Igt-Diagramm Stei-
gungen um -0,65. Daraus ist die Schlussfolgerung zu ziehen, dass der Diffusionskoeffi-
zient aufgrund der Gefugeverdichtung durch eine weitere Hydratation wahrend der Ver-
suchsdurchfiihrung sinkt. Eine Reihe von umweltrelevanten Stoffen zeigen ebenfalls Stei-
gungen im Bereich von -0,65 und werden somit wie die Alkalien diffusionsgesteuert aus-
gelaugt. Bei einigen Schwermetalle sind jedoch Abweichungen festzustellen. Vanadium
zeigt flachere z. T. sogar zum Ende des Auslaugversuchs ansteigende Freisetzungsraten.
Offenbar ist Diffusion hier nicht maf3geblich. Dieser Parameter wird durch das Bewer-
tungskonzept nicht abgedeckt. Es sollten weitere Versuche zur Freisetzung Uber langere
Zeitraume durchgefuhrt und der Einfluss der Versuchsbedingungen durchgefihrt werden.
Die Auslaugung von Blei, Molybd&n und Zink fallt steiler ab als -0,65. Hier tritt wahrschein-
lich eine Verarmung auf. Fur diese Parameter liegt das Bewertungskonzept auf der siche-
ren Seite.

Neben der Erstellung der Datenbank sollte in dieser Literaturrecherche das derzeitige
Bewertungskonzept des DIBt grundlegend erldutert und die getroffenen Konventionen be-
grindet werden. Das Konzept basiert auf Modellsimulationen, mit denen die Konzentra-
tionen der umweltrelevanten Stoffe im Kontaktgrundwasser prognostiziert werden. Als
Kontaktgrundwasser wird das Grundwasser in unmittelbarem Kontakt mit dem auslaugen-
den Bauteil bezeichnet. Die mittlere Kontaktgrundwasserkonzentration muss die Geringfi-
gigkeitsschwellen /LAWO04/ einhalten. Im Abschnitt 7.1 wird das Bewertungskonzept im
Detail erlautert. Zum Vergleich ist in Abschnitt 7.2 das niederléandische Bewertungskonzept
beschrieben, das die Gesamtfreisetzung bzw. Immission als Kriterium heranzieht. Es zeigt
sich, dass die deutsche Bewertung fur die meisten Parameter strenger ist als die nieder-
l&ndische.
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Fur den Schadstoffeintrag wurde im bestehenden Konzept ein Diffusionsansatz mit zeitlich
konstantem Diffusionskoeffizienten gewahlt. Im Rahmen dieses Projekts sollte ein realitats-
naherer Ansatz fur die Auslaugkinetik gewahlt werden. Hierfur wurden die in der Daten-
bank zusammengestellten Datenséatze genutzt. Die Modellierung wurde fur Chromat durch-
gefuhrt. Die im DIBt-Bewertungskonzept abgeleitete Gleichung zur Berechnung der zulas-
sigen Freisetzung (zul. Eseq = GFS/0,97) stellt auch beim Einsatz der realitatsndheren
Auslaugkinetik eine sehr gute Naherung dar. Eine Anpassung des Konzepts ist daher an
dieser Stelle nicht erforderlich. Bei der Ubertragung der Modellierungsergebnisse auf an-
dere umweltrelevante Stoffe ist zu beachten, dass bei der Ermittlung des Schadstoffein-
trag eine Umrechnung der Freisetzung von 20 °C (Labor) auf 10 °C (Praxis) durchgefihrt
wird. Der entsprechende Faktor ist stoffspezifisch und evtl. materialspezifisch. Die Ubertra-
gung auf andere Parameter beinhaltet daher einen Fehler, der wahrscheinlich im Bereich
von 10 % liegt. FiUr eine genauere Bewertung waren zuséatzliche Laborversuche erforderlich.

10 AUSBLICK

Forschungsbedarf besteht hinsichtlich der Einflisse der Alterung des Betons, der Sorption
und von chemischen Reaktionen. Bei den bisher durchgefiihrten Standtests sind die Aus-
laugintervalle n&herungsweise nach vt-Gesetz festgelegt. Daher kann ein Iéslichkeitskon-
trolliertes Auslaugverhalten nicht von der diffusionskontrollierten Freisetzung unterschieden
werden. Die Eluatkonzentrationen sind bei beiden Mechanismen in allen Elutionsschritten
quasi gleich. Dieses Problem konnte durch Auswahl anderer Auslaugintervalle gelost werden.

Bei einer Anderung des mafRgeblichen Auslaugungsmechanismus wéhrend des Stand-
tests tritt eine entsprechende Anderung der Steigung im Ig(J) - lg(t)- bzw. Ig(E) - lg(t)-Dia-
gramm auf. Um diese Anderung zu quantifizieren und das Auslaugverhalten genau zu be-
schreiben, sind die Ublichen 6 bis 8 Elutionsschritte zu wenig. Bei Forschungsprojekten
sollte der Versuchszeitraum daher verlangert werden.

Das reale Medium bei der Elution eines Bauteils ist nicht Wasser, sondern wasserge-
sattigter Boden. Der Umrechnungsfaktor zwischen der Freisetzung in Wasser und wasser-
gesattigtem Boden im DIBt-Bewertungskonzept wurde nicht experimentell bestimmt. Er ist
sehr wahrscheinlich zu niedrig abgeschétzt, wie eine theoretische Uberprifung anhand
einer erweiterten Diffusionsgleichung gezeigt hat. Der Faktor sollte experimentell Uberprift
und ggf. korrigiert werden.
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Weiterhin ist die Beschaffenheit des Wassers (pH-Wert, geloste lonen etc.), ein entschei-
dender Faktor fur das Auslaugverhalten umweltrelevanter Parameter. Im Langzeitstand-
test wird Reinstwasser benutzt, in der Praxis erfolgt die Auslaugung durch Grundwasser.
Der Laborversuch ist insbesondere deshalb problematisch, weil das deionisierte Wasser
einen losenden Angriff auf den Beton ausubt. Dadurch wird die Freisetzung der umwelt-
relevanten Stoffe stark erhoht /Vol12/. Dies sollte bei einer zukiinftigen Uberarbeitung des
Bewertungskonzepts berucksichtigt werden. Zu diesem Zweck sollten Vergleichsversuche
durchgefuhrt werden, um eine experimentelle Grundlage fur die Ableitung eines Minderungs-
faktors zu schaffen.
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Tabelle A1: dynamische Viskositat des Wassers

IGrio6/

Temperatur (T) | dynamische Viskositat (n)

°C N-s/m?

1 2
0 1,64 x 10
5* 1,45 x 10
10 1,29 x 10
15* 1,15 x 10
20 1,03 x 10
25* 9,26 x 10
30 8,35 x 10
35* 7,57 x 10
40 6,87 x 10

*

nach Gleichung (50) interpoliert
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Tabelle A2: Spezifische Diffusionskoeffizienten fur Metallionen und Anionen

Parameter Do, 25c" | Do, 20 -c” | Do, 10°c”
= m?/s
1 2 3 4

Dihydrogenantimonat, H,SbO, 8,25 x 10710 7,29 x 101° 5,63 x 101°
Hexahydroxoantimonat, Sb(OH)s | 8,49 x 107° 7,51 x10™%° 5,80 x 107°
Aluminium, AP* 5,41 x 10 4,78 x 10° 3,69 x 101°
Dihydrogenarsenat, H,AsO4 9,05 x 10*° 8,00 x 10° 6,18 x 10™*°
Barium, Ba** 8,47 x 1010 7,49 x 101° 5,78 x 101°
Blei, Pb** 9,45 x 1010 8,36 x 1010 6,45 x 1010
Cadmium, Cd* 7,19 x 1010 6,36 x 101° 4,91 x 100
Calcium, Ca** 7,92 x 1010 7,00 x 10710 5,41 x 101°
Carbonat, CO3* 9,23 x 1010 8,16 x 10%° 6,30 x 101°
Hydrogencarbonat, HCO3 1,19 x 10°° 1,05 x 10°° 8,09 x 1010
Hydronium, H" 9,31 x 107 8,23 x 10 6,36 x 10°
Chlorid, CI 2,03 x 107 1,80 x 10°° 1,39 x 107
Chrom, Cr* 5,95 x 10° 5,26 x 10° 4,06 x 100
Chromat, CrO,* 1,13 x 10°° 1,00 x 10°° 7,73 x101°
Fluorid, F’ 1,48 x 10°° 1,30 x 10°° 1,01 x 107
Hydroxid, OH 5,27 x 10°° 4,66 x 10°° 3,60 x 10°°
Kalium, K 1,96 x 10°° 1,73 x 10° 1,34 x 10°
Kobalt, Co?* 7,32 x 100 6,47 x 1010 5,00 x 1071°
Kupfer, Cu?* 7,14 x 100 6,31 x 10° 4,88 x 10™°
Natrium, Na* 1,33 x 10° 1,18 x 10° 9,11 x 101°
Nickel, Ni** 6,61 x 10° 5,84 x 101° 4,51 x 10™"°
Selenat, Se0,* 1,01 x 10° 8,91 x 10%° 6,88 x 101°
Sulfat, SO,* 1,07 x 10° 9,42 x 1010 7,27 x 1010
Sulfit, SO5* 1,06 x 10°° 9,41 x 10*° 7,27 x 101°
Hydrogensulfid, HS 1,73 x 10° 1,53 x 107 1,18 x 107
Thallium, TI" 1,99 x 10° 1,76 x 10° 1,36 x 10
Zink, Zn** 7,03 x107%° 6,22 x 101° 4,80 x 100

1): aus/Lid95/
2): nach Gleichung (49) umgerechnet
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Tabelle A4. Informationen der Proben

Ifd. |Material | Bestandteil Ifd. |Material Bestandteil Ifd. |Material | Bestandteil
Nr. Nr. Nr.

1 2 3 4 5 6 7 8 9

1 |Beton |CEMII 69 |Beton CEM I mit FA, FM | 207 |Beton |CEM | mit FA

2 |Beton |CEM I mitFA 72 |Beton CEM | mit FM, BS | 208 |Beton |CEM I mit FA

3 |Beton |CEM I mit FA 81 |Mortel CEM | 209 [Beton |CEM I mit FA

4 |Beton |CEM I mit MHS 82 | Mortel CEM | 210 [Beton |CEM I mit FA

5 |Beton |CEM III/A 83 | Mortel CEM I 211 [Beton |CEM I mit FA

6 |Beton |CEM III/A mit FA 84 | Mortel CEM I 212 |Beton |CEM I mit FA

9 [Mortel |CEM I 85 | Mortel CEM I 213 |Beton |CEM I mit FA
10 |Mortel |CEM | 86 | Mortel CEM I 214 |Beton |CEM I mit FA
11 [Mortel |CEM I 87 | Mortel CEM I 223 |Beton |CEMI

12 [Mortel |CEM I 88 | Mortel CEM I 226 |Beton |[CEMII

13 |Mortel |CEM | 89 | Mortel CEMII - L 229 [Beton |CEMI

14 [Mortel |CEM I 90 | Mortel CEM I 232 |Beton |[CEMII

17 [Mortel |CEM I 91 | Mortel CEM I 235 |Beton |[CEMI

18 [Mortel |CEM | 92 | Mortel CEM I - HS 238 [Beton |CEMI

19 [Mortel |CEM I 93 |Beton CEM I 241 |Beton |[CEMI

22 |Mortel |CEM I 96 |Beton CEM | ohne CR 244 |Beton |[CEMI

23 |Mortel |CEM I 99 |Beton CEM | enth. CR 247 |Beton |CEMI

24 |Mortel |CEM I 102 |Beton CEM | zus. CR 250 |Beton |[CEMI

25 |Mortel |CEM I mit FA 105 |Beton CEM | zus. CR 253 |Beton |[CEMI

26 |Mortel |CEM I mit FA 108 |Beton CEM | ohne CR 257 |Beton |CEMI

27 |Mortel |CEM I mit FA 111 |Beton CEM | zus. CR 260 |Beton |CEM III/A

28 |Mortel |CEM I mit FA 114 |Beton CEM | zus. CR 263 |Beton |CEM III/A

29 |Mortel |CEM I mit FA 117 |Beton CEM | ohne CR 266 |Beton |CEM III/A

30 |Mortel |CEM I mit FA 120 |Beton CEM | zus. CR 269 | Mortel | Armierungsputz
31 |Mortel |CEM I mit FA 123 |Beton CEM | zus. CR 272 |Mortel | Armierungsputz
32 |Mortel |CEM | mit FA 126 |Beton CEM | ohne CR 275 |Mortel | Armierungsputz
33 |Mortel |CEM I mit FA 129 |Beton CEM | enth. CR 278 |Mortel | Armierungsputz
34 |Mortel |CEM I mit FA 141 |Beton CEM | mit FM 281 |Mortel | Armierungsputz
35 |Mortel |CEM | mit FA 147 |Beton CEM | mit FM 284 |Mortel | Armierungsputz
36 |Mortel |CEM I mit FA 153 | Zementstein |CEM | mit FM 287 |Mortel | Armierungsputz
37 |Mortel |CEM III/A 156 |Zementstein |CEM | mit FM 290 |Mortel | Armierungsputz
38 |Mortel |CEM /A mit FA | 159 |Zementstein |CEM | mit FM 291 |Beton |CEM I mit FM
39 |Mortel |CEM /A mit FA | 162 | Zementstein | CEM | mit FM 292 |Beton |[CEMI
42 |Beton |CEM I mit FM 165 |Mortel CEM | mit FM 293 |Beton |CEM I mit FM
45 |Beton |CEM I 168 | Mortel CEM I mit FM 294 |Beton |CEM | mit FM
48 |Beton |CEM | mit FM 171 |Mortel CEM | mit FM 295 |Beton |CEM I mit FM
51 |Beton |CEM I mit FM 174 |Mortel CEM | mit FM 296 |Beton |CEM | mit BB
54 |Beton |CEM | mit FM 192 |Beton CEM | 297 |Beton |CEM I mitFA, FM
57 |Beton |CEM I mit FM 195 |Beton CEM | 298 [Beton |CEM I mit FM, BS
60 |Beton |CEM I mit BB 198 |Beton CEM | 299 [Beton |CEMI

63 |Beton |CEM | mit BB 201 |Beton CEM | 300 |Beton |CEM I mitFM
66 |[Beton |CEM I mitFA, FM | 204 |Beton CEM I mit FA - - -

BB: Betonbruch,  BS: Bauschutt, CR: Chromatreduzierer, FA: Flugasche, FM: FlieRBmittel, MHS: Metallhuttenschlacke
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Die in den Legenden angegebenen Mischungsnummern werden in Tabelle A4 erlautert.

o Ig(3) in Ig(mg/(m?=d)) g(3) in Ig(mg/(m2d))

|
0
Sb 003 |y=-046x-1,98 [ sb

©108|y =-0,75x - 0,95
099 |y=-0,84x-0,90 -0,95
-0,5 A102|Y=-0.92x-0,79 0.5 1 139
X105y =-0,91x- 0,66 -1,37
-1 4
-1,5
-2
-2,5 4
'3 T Al

1 2 2
Ig(t) in lg(d) Ig(t) in lg(d)

Bild B1: Darstellung der Auslaugkinetik von Antimon

g(J) in Ig(mg/(m2d)) 9(3) in Ig(mg/(m2d))

| |
1 0
As 02 y=-0,64x-1,21 As y=-0,58x-1,57

05 | 03 | y=-0,35x-0,58 y =-0,43x - 1,59
! = -1,97 i = -

A4 | y=-039x-1,9 -0,5 y =-0,43x - 1,59

0 x11 | y=-0,59x - 1,56 y =-0,65x - 1,28

1 2 1 ) 2
Ig(t) in Ig(d) Ig(t) in Ig(d)

Bild B2: Darstellung der Auslaugkinetik von Arsen
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lg(3) in Ig(mg/(m2d))
5

Sr@,g[/” O
35 ©69 |y=-070x-123%5 X . X 5
085 |y=-0,49x - 2,66
-4 | ag6 |y=-063x-180 %
X92 |y=-0,85x-287
'415 T T T
-2 -1 1 2
lg(t) in Ig(d)
Bild B2: Fortsetzung
Ig(J) in Ilg(mg/(m2d))
0,5
M ©42 | y=-0,50x- 0,51
. 0| 045 |y=-044x-0,32
0 A51 |y=-0,62x-0,35
S | y =-0,44x - 0,89
-0,5 -
1 A
-1,5
2 4
2,5 ‘ .
Ig(t) in lg(d)
©81 | y=-0,71x +0,27
082 | y=-0,64x+0,44
A83 | y=-0,69x+0,48

y=-0,71x + 0,36

-0,5
1 Soun, 05 %
-1,5
'2 T T T
-2 -1 1 2
Ig(t) in Ig(d)
Bild B3:

lg(3) in Ig(mg/(m2d))
5

0,29
0,62
0,47
0,91

2
Ig(t) in Ig(d)

©86 | y=-0,72x+ 0,57
087 | y=-0,69x + 0,59
A88 | y=-0,71x+ 0,54
y =-0,66x + 0,29

T T 2l

1 2
lg(t) in lg(d)

Darstellung der Auslaugkinetik von Barium
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lg(J) in Ig(mg/(m?d)) lg(J) in Ig(mg/(m?d))
2 0,5
Ba 091 |y=-0,65x+0,19 086
| -0,59
094

-0,69

-2 -1 1 2 - 0 1 ) 2
Ig(t) in 1g(d) Ig(t) in 1g(d)
Ig(J) in Ig(mg/(m=d)) Ig(J) in Ig(mg/(m=d))
2 2
| Ba ©168|y=-0,45x-0,74 | Ba ©209|y =-0,58x +0,53
B y =-0,58x - 0,26 0210y =-0,55x + 0,88
y =-0,79x + 0,93 1,5 4 A211|y =-0,61x + 0,66
y =-0,69x+ 0,85 X212|y=-0,57x+0,88
1 -
0,5 -
0 -
-0,5 -
6
'2 T Al T '1 T T
-1 0 1 2 3 - 0 1 ) 2
Ig(t) in Ig(d) Ig(t) in lg(d)
Ig(3) in lg(mg/(m2d)) Ig(3) in Ilg(mg/(m2d))
2 1,5
_M ©214|y=-0,72x+0,73 _M ©235|y = -0,59x - 0,69
1’5 - 0223|y=-0,63x-0,58 1 - 0238|y=-0,74x-0,77

A226|y=-0,56x-0,33
y=-0,61x- 0,92

0,44
0,54

1 2 1 . 2
Ig(t) in Ig(d) Ig(t) in Ig(d)

Bild B3: Fortsetzung 1
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Ig(3) in Ig(mg/(m=d))

15
[ B2
1 -
X
0,5 4

y=-0,73x-0,58
y =-0,75x - 0,40
y =-0,53x + 0,57
y=-0,48x + 0,13

A

a
T

-2 0

Ig(J) in Ilg(mg/(m2d))
2

1 4
-1,5 Sr%””gﬂ s
2 B
-2,5 \
-1

1 2
lg(t) in lg(d)

M ©281|y=-0,56x+ 0,46
1,5 7 0284y =-0,51x + 0,56
A287|y=-0,66x+ 0,50
1 ) y =-0,69x + 0,45
0,5
0 4
-0,5
St
-1 A 909‘0,5 AX
_1’5 4
) : : ‘
-2 -1 1 2
Ig(t) in Ig(d)
Bild B3: Fortsetzung 2
Ig(J) in Ig(mg/(m=d))
! Pb ©3 |y=-084x-0,64

-1,60
-1,25
-1,40

Bild B4:

1 2
lg(t) in lg(d)

lg(3) in Ig(mg/(m2d))
2

y=-0,71x + 0,11
y =-0,54x + 0,55
y =-0,61x + 0,67

y =-0,55x + 0,51

1 2
lg(t) in lg(d)

Ig(J) in Ig(mg/(m?d))
0

Pb <©12 | y=-0,84x-1,63
1 017 | y=-0,55x-1,33
0.5 1 A18 | y=-0,22x-143
X19 | y=-0,63x-1,49
1
-1,5
-2 4
2,5
-3 4
-3,5 \ \

Darstellung der Auslaugkinetik von Blei

1,5
lg(t) in lg(d)

b=
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g(J) in Ig(mg/(m=d))

|
° [oe]

-0,5 A

-1

&

A©23
024
25
%26

1,29
1,25
1,14
1,25

-2 -1

2
lg(d)

1,26

1 2
Ig(t) in Ig(d)

©87
088

y =-0,75x -
y =-0,75x -

2,06

2,66

Bild B4:

Fortsetzung 1

1 2
Ig(t) in Ig(d)

g(J) in Ig(mg/(m>d))

|
° oo ]

y=-0,62x-1,29
y =-0,30x - 1,39
y =-0,65x - 1,10

1 2
lg(t) in lg(d)
19(3) in Ig(mg/(m?d))

©82 |y=-0,62x-2,63
083 |y =-0,80x-1,93
A84 |y=-079x-2,58
X85 |y=-0,71x-2,86

1 2
Ig(t) in Ig(d)
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g(J) in Ig(mg/(m=d)) g(J) in Ig(mg/(m>d))

I I
0 2
Pb ©123| y=-0,66x-1,25 Pb ©207]y =-0,45x- 1,59

0129| ¥ =-0.65x- 1,26 1,5 0223y =-0,91x- 0,76
-05 1 A192| Y =-057x-1,26 A232|y=-0,71x- 1,03
)
%195| v =-0,68x-1,33 1 \
0,5

-0,54
0,68
1,06
0,05

12 - -1 12
Ig(t) in Ig(d) Ig(t) in lg(d)
Bild B4: Fortsetzung 2
Ig(J) in Ig(mg/(m2d)) Ig(J) in Ig(mg/(m2d))
- -2
| Cd ©83 |y=-089x-2,97 | Cd ©195|y=-0,72x-3,04
- 0198|y =-0,60x - 3,34
2,5 1
-3,25
-3,35
-3 4
-3,5 1
-4 A
45 -
'5 T T

1 2 1 ) 2
Ig(t) in lg(d) Ig(t) in lg(d)

Bild B5: Darstellung der Auslaugkinetik von Cadmium
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g(J) in Ig(mg/(m=d))

|
“ o]

o1
o2
A3

y =-0,65x - 1,11
y =-0,80x - 0,49
y =-0,78x + 0,30
y = -0,86x - 0,09

[m}

2
lg(t) in lg(d)

° 9

2
lg(t) in lg(d)

lg(J) in Ig(mg/(m?d))
0

Bild B6:

1 2
Ig(t) in Ig(d)

g(J) in Ig(mg/(m>d))

|
']

©6 |y=-080x-1,07
09 y=-0,73x- 0,77
0.5 1 A10 | y=-0,79x-0,69
X11 | y=-0,77x-0,91
01 S 12
_0,5 |
S A
A
-1 > A
(m]
-1,5 + % .
St
2 | 9%9‘0,5 D
-2,5 - A o
3 : : .
-2 -1 0 1 2
Ig(t) in lg(d)
Ig(3) in 1g(mg/(m2d))
0
y =-0,84x-0,91
y =-0,79- 0,75
-0,5 4 y=-0,56x- 1,08
y=-0,73x - 0,65

1,5 -
2 4
S[e@‘/figﬂ [m} A
25 05 o
-3 T T
-1 0 1 2
Ig(t) in Ig(d)
Ig(3) in Ilg(mg/(m2d))
0
Cr ©32 |y=-0,49x-0,76
| S 033 |y=-057x-093
A34 |y=-058x-0,74
o3 X35 |y=-0,68x-0,90

‘m 36
N
>

\
9,
9
05
T
0

-1 1
Ig(t) in

Darstellung der Auslaugkinetik von Chrom

2
lg(d)
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o Ig(3) in Ig(mg/(m=d)) g(J) in Ig(mg/(m>d))

|
0

Cr 1,01

| 0,96
0,92

0,87

'3 T Al '3 T Al
-1 0 1 _ 2 - 0 1 _ 2
Ig(t) in 1g(d) Ig(t) in 1g(d)
Ig(J) in Ilg(mg/(m2d)) Ig(J) in Ilg(mg/(m2d))
1 cr ©63 |y=-053x-0,94 15 cr y =-0,76x - 0,86
| 066 |y=-0,65x-0,78 ] y=-0,78x-0,94
0,5 1 1 .
A69 |y=-059-0,85 y=-0,78x - 1,60
X72 |y=-0,50x-0,90 O 5 - y =-0,73x - 0,56
0 B y
O -
-0,5
-1 4
21,5 -
-2 4
-2,5
'3 T T hl T

1 2 2
Ig(t) in Ig(d) Ig(t) in Ig(d)

1
cr y=-0,80x-1,25

y =-0,65x - 0,46
y=-0,59x - 1,11
y=-0,62x- 1,02

'3 T T hl
1 2
lg(t) in lg(d)

1 2
Ig(t) in Ig(d)

Bild B6: Fortsetzung 1
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b=

Ig(3) in Ig(mg/(m=d))

05 | Cr

©105

4111
%114

y =-0,67x- 0,99
y=-0,77x-0,76
y =-0,78x - 0,80
y =-0,80x -

X

2
lg(t) in lg(d)

©147]y=-0,53x-097
0153|y=-0,66x-0,72
-0,5 A156]y = -0,69% - 0,72
y =-0,64x - 0,74
1
-1,5
2 >
Ste;
9y
9.0
-2,5
_3 T T
-1 0 1

2
lg(t) in lg(d)

lg(J) in Ig(mg/(m?d))
0

g ©195| y=-0,58x - 1,00
. 0198 y=-0,62x-1,39
-0,5 1 A201|y=-0,58x-1,39
y=-0,48x-1,21
-1 4
-1,5 A
2 4
-2,5 A
-3 : .
-1 0 1 . 2
Ig(t) in Ig(d)
Bild B6: Fortsetzung 2

lg(3) in Ig(mg/(m2d))

0,5
©120

0123
£126
%129

y =-0,69x - 0,30
y =-0,75x - 0,25
y=-057x-1,23

y=-0,73x-075

1 2
lg(t) in lg(d)

0

Cr ©165|y =-0,60x - 0,71
0168y =-0,58x-0,94
-0,5 4 A171|y=-057x-0,92
y =-0,60x - 0,80

-1

-1,5

2 4

ls),
G,
05
-2,5 -
'3 T T
- 0

1 2
Ig(t) in Ig(d)

lg(J) in Ig(mg/(m?d))
1

©223|y=-0,77x-0,62
0226]y =-0,64x - 0,97
A229|y=-054x-

0,62

1 2
Ig(t) in Ig(d)
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b=

Ig(3) in Ig(mg/(m=d))
1

©238|y=-0,70x-0,51
0241|y =-0,76x - 0,47
0,5 - -
A244|y=-0,75x - 0,56
y =-0,76x - 0,61
O 4
_0,5 4
-1 4
-1,5
St
90
-2 1 %94 g
-2,5 A
-3 T ~
-2 -1

l9(3) in Ig(mg/(m?2d))

1 2
lg(t) in lg(d)

' e ]

©269
0272

A275

y=-0,42x - 1,01
y=-0,52x - 0,88
y =-0,43x - 1,06

y =-0,40x - 1,02

Bild B6:

Fortsetzung 3

lg(J) in Ig(mg/(m?d))
0

y=-0,64x-1,28

Bild B7:

N

1 2
lg(t) in lg(d)

g(J) in Ig(mg/(m>d))

|
']

1,5
2

-2,5 A

-3 \

y=-0,75x - 0,64
y =-0,53x - 1,40
y=-0,52x-1,25

y=-0,52x- 1,26

-2 -1 0

lg(3) in Ig(mg/(m2d))

1 2
lg(t) in lg(d)

' e ]

©281| y=-0,47x-1,07
[284| y = -0,45x - 0,94
A287|y=-0,50x-1,04

y=-0,44x - 1,12

N

1 2
Ig(t) in Ig(d)

Ig(J) in Ig(mg/(m?d))
0

m y=-0,78x-1,78
05 | R
-1 A & X87 | ¥=-0,71x-1,60
_1’5 -
2
2,5
-3 3 «
3,5 1 8
_4 : .

Darstellung der Auslaugkinetik von Cobalt

1 2
lg(t) in lg(d)



Seite B11 des Forschungsberichtes Nr. F 7091

b=

Ig(3) in Ig(mg/(m=d)) lg(3) in Ig(mg/(m2d))
0 Co ©89 | y=-0,73x-1,80 1 Co <©159|y=-0,61x-1,27

o5 o peamcin | 08 i
-1 4 X092 | v =087 172 0 - = .0,50x - 1,27
157 0,5 -
-2 4 1
25 7 15 -
3 4 2 |
3.5 1 25
-4 : : . 3 | | .
2 -1 -2 1

1 2 1 2
Ig(t) in Ig(d) Ig(t) in Ig(d)
Ig(d) in Ig(mg/(mz2d)) Ig(9) in Ig(mg/(m2d))

1 1
| Co ©275| y=-051x-1,28 L. Co

0278| y=-0,50x- 1,25

©284| y=-051x-1,13
0287| v=-0,58x- 1,43

0 A 7281y =-0,55x - 1,55 0+ £A290| y=-0,56x - 1,31

-3 T T l
1 2
lg(t) in Ig(d)

1 2
Ig(t) in Ig(d)

Bild B7: Fortsetzung

lg(J) in Ig(mg/(m?d)) lg(J) in Ig(mg/(m?d))

1 1
M o1 |y=-077x-115 -qu ©6 | y=-080x-111
0,5 - - 0,5 - 09 |y=-073x-0,99
A10 | y=-0,61x-1,05
0 0 -+ -1,07
-0,5 - -0,5 A
-1 - -1 4
-1,5 A -1,5 A
2 -2 })\
2,5 2,5 g%
X
-3 T ™ T -3 T ™ T
-2 -1 0 - -1

1 2 1 2
Ig(t) in lg(d) Ig(t) in lg(d)

Bild B8: Darstellung der Auslaugkinetik von Kupfer
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b=

Ig(3) in Ig(mg/(m=d))
0

14 |y=-0,85x-1,31
017 |y=-0,75x - 0,95
_0’5 E A18 |y=-0,00x-1,36
X19 |y=-0,78x-1,15
22
-1 A
[m]

15 1 ‘
&
L')\

P
2 | o
<
o
2,5 ’e@”frgas
-3 T Rl
0

-1

1 2
lg(t) in lg(d)
19(J3) in Ig(mg/(m?d))

° T

St
&
7
90

y=-0,75x- 1,71
y=-0,60x - 1,26
y=-017x- 1,31
y=-0,77x- 0,88

1 2
Ig(t) in Ig(d)

0
Cu ©39 |y=-058x-157

042 |y =-0,68x-1,07
-05 12 A45 |y=-081x-098
y =-0,75x

-3 T 2l

1 2
Ig(t) in Ig(d)

Bild B8: Fortsetzung 1

g(J) in Ig(mg/(m?d))

I
0
Cu ©23 |y=-042x-128

024 |y=-0,79x-1,07
A25 |y=-0,40x-1,33
y=-0,79x - 1,07

JAS
e \
9 2
2,5 003 o m

'3 T Al
-1 0 1 2
Ig(t) in Ig(d)

Ig(J) in Ilg(mg/(m2d))
1

1 2
Ig(t) in Ig(d)

0
Cu ©57 |y =-0,69x-1,10

y =-0,75x - 0,96
y=-0,66x- 1,10

y=-0,73x- 1,12

St »
9up,
9

1 2
Ig(t) in Ig(d)
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b=

g(J) in Ig(mg/(m=d))

|
' ]

y=-0,74x-1,32

-2 -1 1 2
Ig(t) in lg(d)

l9(3) in Ig(mg/(m?2d))

1
M 091 |y=-061x-147

0,5 - 092 |y=-076x-1,12
A141|y=-0,50x - 1,29
X147|y=-0,60x -

-3 T Al T
1 2
lg(t) in lg(d)

g(J) in Ig(mg/(m?d))

I
1

'
w
p

-2 -1 1 2
Ig(t) in Ig(d)

19(3) in Ig(mg/(m?2d))

-0,69
-0,52
-0,87
-0,75

'
w

° T ]

©171
0174

y=-0,63x -
y=-0,72x -
y =-0,62x -
y =-0,75x -

0,79
0,95
1,39
1,25

6‘[8/
25 4 9”"-9~q %
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